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Résumé 
Ce travail étudie la possibilité d’utiliser la bauxite et la coquille d’huitre comme 
adjuvants minéraux dans le but d’optimiser les propriétés de ciments géopolymères obtenus à 
partir du métakaolin. Les matières premières (métakaolin, bauxite et coquille d’huitre) ont été 
caractérisées par la détermination de leurs compositions chimiques, minéralogiques, 
distribution granulométrique, surfaces spécifiques, leurs analyses thermiques, puis utilisées 
pour la synthèse des géopolymères. Les techniques d’analyses telles que la spectroscopie 
Infrarouge  à  Transformé  de  Fourier,  la  Diffractométrie  des  Rayons  X  sur  poudre,  la  
Microscopie Electronique à Balayage ont été utilisées pour élucider l’évolution du retrait 
linéaire, du temps de début de prise et de la résistance à la compression des pâtes de ciments 
synthétisés. Les résultats obtenus montrent que la bauxite et la coquille d’huitre sont riches en AlଶOଷ et CaO et contiennent des phases cristallines. Les géopolymères de formulations 
métakaolin-bauxite ont leurs temps de début de prise compris entre 235 et  420 min et leurs 
résistances à la compression qui varient entre 40 et  57 MPa. Pour ce qui concerne les 
géopolymères obtenus à partir des mélanges métakaolin-coquille d’huitre, les temps de début 
de prise varient entre 330 et  485 min et  les  résistances  à  la  compression   entre  40 et  58 MPa.     
Il ressort de cette étude que l’ajout de 20% de bauxite ou de coquille d’huitre accroit 
la résistance à la compression des ciments géopolymères d’un pourcentage de 43% 
(géopolymères à base de métakaolin-bauxite) et de 45% (géopolymères à base de métakaolin-
coquille d’huitre) mais conduit aussi à une baisse considérable du retrait linéaire. Au-delà de 
ce dernier pourcentage d’adjuvant, la résistance à la compression diminue de manière 
drastique et concomitamment le temps de début de prise subit une augmentation. 
Mots clés : Métakaolin ; Bauxite ;  Coquille d’huitre ; Synthèse ; Optimisation ; Ciments 
géopolymères. 
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Abstract 
This work has investigated the possibility of use bauxite and oyster shell as mineral 
admixtures, to enhance the properties of metakaolin-based geopolymer cements.  Raw 
materials (metakaolin, bauxite and oyster shell) were characterized in the first time by 
determination of their chemical and mineralogical compositions, particles size distribution, 
specific surface area, thermal analysis and then in the second time use to synthesized 
geopolymers.  Different  methods  of  analysis  such  as  Fourier  Transform  Infrared  
spectroscopy(FTIR), X-Ray Diffractometry (XRD), and Scanning Electron Microscopy (SEM) were used to assess the variation of setting time, linear shrinkage and 28 days  
compressive  strength  of  geopolymer pastes. The results of these analysis  has  showed  that  
bauxite   and   oyster   shells   are  source  of  AlଶOଷ and   CaO respectively, and also contain 
crystalline phases. The geopolymers obtained by mixing metakaolin and bauxite have their 
setting time between 235 and 420 min and their compressive strength between 40 and  57 MPa ; for those obtained by mixing metakaolin and oyster shell the setting time is 
between 330 and 485 min and compressive strength  between 40 and 58 MPa .  
The addition of a moderate amount (20% by mass) of bauxite or oyster shell led to 
improve the compressive strength of a metakaolin-based geopolymer of 43% (metakaolin-
bauxite-based geopolymers) and 45% (metakaolin-oyster shell-based geopolymers) and 
decrease the linear shrinkage. More than 20% mineral additive has a deleterious effect on 
compressive strength and increase the setting time.        
Keywords: Metakaolin ; Bauxite ; Oyster shell ; synthesis ; Optimization;        
Geopolymer cements. 
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 Introduction 
Les liants hydrauliques entrent dans la fabrication du mortier et du béton et jouent un 
rôle de plus en plus important dans le développement et les activités humaines. Parmi ceux-ci, 
le ciment Portland demeure le plus utilisé. En termes d’énergie nécessaire à sa production, il 
se classe au troisième rang, devancé seulement par l’acier et l’aluminium. En effet, la 
fabrication d’une tonne de clinker nécessite environ 4200 KJ à cause des températures élevées 
requises (1450െ 1500 °C) et génère environ une tonne de COଶ ainsi que d’autres gaz comme NO୶ et SO୶ responsables de l’effet de serre et de pluies acides (Davidovits, 1991 ; Desarnaud 
et al., 2006).   
Depuis plusieurs décennies la recherche sur les liants hydrauliques  moins  coûteux et 
respectueux pour l’environnement est devenue une préoccupation majeure pour pallier aux 
difficultés rencontrées au cours de la fabrication du ciment Portland. Parmi les liants 
cimentaires pouvant être utilisés dans les domaines comme le génie civil, la construction et la 
restauration des bâtiments, de nouveaux liants connus sous l’appellation de géopolymères ont 
été développés et sont devenus une préoccupation pour la science des matériaux.  
Les géopolymères sont une classe de matériaux semi-cristallins ou amorphes à 
structure tridimensionnelle constitué par un réseau de  tétraèdres de silicate et d’aluminate liés 
alternativement par des atomes d’oxygène. La charge négative de  Alଷା en coordination IV est 
compensée par des cations tels que Naା, Kା, Li (Davidovits, 1991). Ces matériaux sont 
obtenus à la suite d’une géosynthèse (géopolymérisation) impliquant des aluminosilicates 
naturels ou synthétiques et dans laquelle les oxydes de silicium et d’aluminium amorphes 
réagissent en milieu fortement basique pour former des édifices qui sont chimiquement et 
structurellement comparables à la roche naturelle (Davidovits, 1991). Les produits qui en 
résultent présentent les propriétés supérieures à celles de liants connus jusqu’à présent: temps 
de prise et retrait faibles, grande  résistance à la chaleur et au feu, résistance aux agressions 
chimiques et résistance à la compression de l’ordre de 70 à 100 Mpa (Davidovits, 1991,2002). 
Les matières premières couramment utilisées pour la synthèse des géopolymères sont les 
cendres volantes, les scories volcaniques, certains déchets industriels, le kaolin ou le 
métakaolin (Davidovits, 1994b ; Palomo et al., 1999a ; Bell et al., 2009 ; Temuujin et al., 
2009 ; Muniz-Villarreal et al., 2011 ; Elimbi et al., 2011).  
Le métakaolin est une pouzzolane  riche à la fois en silice et en alumine et conduit par 
activation alcaline à des matériaux ayant des propriétés remarquables. Toutefois l’addition des 
adjuvants riches en alumine et en oxyde de calcium au cours de la synthèse des géopolymères 
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à base de cet aluminosilicate peut aussi permettre d’optimiser leurs propriétés (Yip et al., 2008 
;Bondar et al.,2011 ; Huang et Han, 2011 ; Tchakouté  et al., 2012a). 
Le Cameroun dispose de plusieurs gisements de matières premières aluminosilicates 
tels que les scories volcaniques, les kaolins (indispensables à l’obtention du métakaolin), et de 
matériaux riches en alumine (bauxite) ou en oxyde de calcium (coquille d’huitre). Dans 
l’objectif général qui est de valoriser ces ressources naturelles, nous nous proposons d’étudier 
l’effet de l’ajout de la bauxite et de la coquille d’huitre au métakaolin au cours de la 
production des ciments géopolymères.  
Pour mener à bien notre étude, nous avons structuré ce travail en trois chapitres.        
Le premier chapitre est consacré à une revue bibliographique sur les ciments Portland et 
géopolymères. Le second présente les matériaux, ainsi que les méthodes expérimentales 
utilisées et dans le troisième chapitre, nous rapportons les résultats obtenus ainsi que  leurs 
interprétations. Une conclusion générale et les perspectives terminent cette étude. 
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Chapitre I : REVUE DE LA LITTERATURE 
I.1. Les ciments Portland 
I.1.1. Définition et principe de fabrication 
 Définition 
Le ciment est un liant hydraulique qui se présente sous la forme d’une poudre minérale 
fine formant avec l’eau une pate plastique liante (Van Oss, 2011). Il est composé 
principalement d’un mélange de clinker et d’environ 3 à 5 % de gypse et fait prise et durcit en 
présence de l’eau. Le durcissement est dû à l’hydratation de certains composés minéraux, 
notamment les silicates et les aluminates de calcium. C’est le constituant fondamental du 
béton et du mortier puisqu’il permet la transformation d’un mélange sans cohésion en un 
corps solide (Van Oss, 2011). 
 Principe de fabrication 
 La fabrication du ciment Portland est un procédé complexe qui exige un savoir-faire, 
une maîtrise des outils et des techniques de production, des contrôles rigoureux et continus de 
la qualité. Ce procédé représenté par la figure 1 comporte les étapes suivantes :   
 L’extraction et la préparation des matières premières (préparation du cru) 
Les  matières  premières  sont extraites des parois rocheuses d’une carrière à ciel  ouvert 
par abattage à l’explosif ou à la pelle mécanique ou encore par ripage au bulldozer. Même si 
elle peut varier d’une cimenterie à l’autre en  fonction de la qualité du gisement exploité, la 
composition du cru reste dans des proportions bien définies  (Venuat, 1989). 
• Calcium carbonate (CaCOଷ) de 77 à 83 % 
• Silice (SiOଶ): de 13  à  14% 
• Alumine (AlଶOଷ): de 2  à  4% 
• Oxyde ferrique (FeଶOଶ):  de 1,5 à 3 % 
 Le séchage et le broyage 
Pour favoriser les réactions d’hydratation qui suivent, les matières premières doivent être 
séchées et broyées très finement (quelques microns) dans des broyeurs à boulets ou dans des 
Chapitre I : Revue de la Littérature 
 
 
 
 
4 
broyeurs à meules verticaux. Il existe quatre méthodes de fabrication du ciment qui dépendent 
essentiellement du matériau   (Dupain et al., 2000). 
• fabrication par voie humide (la plus ancienne); 
• fabrication par voie semi-humide (en partant de la voie humide); 
• fabrication par voie sèche (la plus utilisée); 
   • fabrication par voie semi-sèche (en partant de la voie sèche). 
 Cuisson  
 La  cuisson  se  fait  à  une  température  voisine  de  1450°C  dans  un  four  rotatif,  
long  cylindre tournant de 1,5 à 3 tour/minute et légèrement incliné. Tout  au  long  de  la 
cuisson, un ensemble de réactions physico-chimiques conduit à l’obtention  du clinker : 
• La décarbonatation du carbonate de calcium (calcaire) donne de la chaux vive.                            CaCOଷ                                                      CaO + COଶ                  (۷ െ ૚) 
• l’argile se scinde en ses différents constituants : silice et alumine qui se combinent à la 
chaux pour former des silicates et aluminates de chaux. Ce phénomène progressif constitue 
la clinkérisation. 
 Conditionnement 
A la fin de la cuisson, le produit obtenu est brusquement refroidi. Il se présente sous 
forme de granules. Il s’agit du clinker. Le clinker obtenu est finement broyé avec du gypse (CaSOସ. 2HଶO : 3 à 5%) qui est indispensable à la régulation de prise et l’on obtient le ciment 
Portland. D'autres ciments sont obtenus en ajoutant à cette phase de broyage divers 
constituants : laitier granulé de haut fourneau, cendres volantes, fillers, schistes calcinés, des 
scories volcaniques qui sont des matériaux pouzzolaniques (Desarnaud et al., 2006). 
 
 
 
 
 
Figure 1 : Schéma du procédé de fabrication du ciment Portland. 
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I.1.2. Principaux constituants 
Le ciment résulte du broyage d’un certain nombre de constituants. Le plus important étant 
le clinker  formé  de  silicates  et  d’aluminates  de  chaux (Venuat, 1989). Dans  la  zone  de  
clinkérisation  du  four,   les éléments  simples  (CaO, SiOଶ, AlଶOଷ  et  FeଶOଷ)  se combinent  
pour  donner  les constituants  minéraux présentés dans le tableau I ci-dessous :   
Tableau I: Composition du clinker: (C = CaO, S = SiO2, A = Al2O3, F = Fe2O3) 
Nom du constituant  (appellation)  Formule chimique Teneur 
Minimale (%) 
Teneur 
maximale (%) 
Silicate tricalcique (alite:CଷS) CaଷSiOହ 45        79 
Silicate bicalcique  (bélite: CଶS) CaଶSiOସ 5        29 
Aluminate tricalcique (célite: CଷA) CaଷAlଶO଺ 1        14 
Aluminoferrite tétracalcique (CଷAF) CaସAlଶFeଶOଵ଴ 2        16 
 
 
I.1.3. Catégories de ciment Portland 
Les ciments peuvent être classés en fonction de leur composition ou en fonction de leur 
résistance à la compression (NF EN 197 1) : 
 Classification en fonction de leur composition 
Il existe cinq grands types de ciment répondant chacun à des applications bien spécifiques. 
On distingue principalement :  
x les ciments CPA : CEM I 
Les CPA (Ciments Portland Artificiels)  contiennent au moins 95 % de clinker et au plus 5 % de constituants secondaires (gypse et ajouts). 
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x les ciments CPJ : CEM II 
Les CPJ (Ciments Portland Composés)  contiennent au moins 65 % de clinker et au plus  35 % d'autres constituants et sont les plus utilisés ; 
x les ciments CHF : CEM III 
Les CHF (Ciments de Hauts Fourneaux) contiennent 60 à 75 % de laitier de hauts 
fourneaux ; 
x les ciments CPZ : CEM IV 
Les CPZ  (Ciments Pouzzolaniques), ont une teneur en clinker qui varie de 45 à 90 % ; 
x Les ciments CLC : CEM V 
Les CEM V (ciment au laitier et aux cendres), sont composés de 20 à 64 % de clinker, de 18 à 50 % de cendres volantes et de 18 à 50 % de laitier de haut-fourneau. 
 Classification en fonction de leur résistance à la compression 
Les ciments sont également classés en fonction de leurs utilisations. Il existe quatre 
classes majeures : 
x les  ciments  de  classe  35  utilisés  en  maçonnerie  légère  et  ne  supportent  pas  de  fortes  
contraintes ; 
x les ciments de classe 45 utilisés dans les constructions en béton armé pour réaliser des 
structures de bâtiments ; 
x les ciments de classe 55 et CHP (Haute Performance) qui servent principalement aux 
gros travaux de génie civil et aux pièces en béton armé devant supporter de très fortes 
contraintes. 
I.1.4. Les différents types d’ajouts dans le ciment Portland 
Les ajouts minéraux sont des particules de faibles dimensions qui, ajoutées à environ 10% du poids du ciment, améliorent notablement les performances et la durabilité du béton 
grâce à leur propriétés physico-chimiques (Laquerbe, 1974). On obtient les ciments avec 
« ajouts » en associant au clinker d’autres constituants secondaires selon leurs caractéristiques 
chimiques ou physiques. Les constituants les plus utilisés sont : 
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 Laitier granulé de haut fourneau 
Le laitier est un sous-produit de l’industrie métallurgique qui a des propriétés 
hydrauliques. Il est obtenu par refroidissement rapide (trempe) de certaines scories fondues 
qui proviennent de la fusion du minerai de fer dans un haut fourneau. 
 Cendres volantes 
Les cendres volantes sont les produits pulvérulents de grande finesse qui proviennent 
du dépoussiérage des gaz de combustion des centrales thermiques. Il en existe deux types : les 
cendres volantes de classes F dont la teneur en CaO est faible et les cendres volantes de classe 
C dont le teneur en CaO est élevé (Fernandez-Jimenez et al., 2003). 
 Les schistes calcinés : 
Ils sont portés à une température d’environ 800°C dans un four spécial. Finement 
broyés, ils présentent de fortes propriétés hydrauliques et pouzzolaniques. 
 Les fumées de silice 
Elles constituent un sous-produit de l’industrie du silicium et de ses alliages. Elles sont 
formées de particules sphériques de très faible diamètre (de l’ordre de 0,1µm). Elles peuvent 
être aussi utilisées comme constituant principal du ciment, mais pour cela, elles doivent être 
présentes pour au moins 85 % (en mase). Les fumées de silice ont des propriétés 
pouzzolaniques.  
 Les fillers  
Ce sont des constituants secondaires des ciments ; ils ne doivent jamais excéder 
de  5 % en masse la composition du ciment. Ce sont des matrices minérales, naturelles ou 
artificielles qui agissent par leur granulométrie sur les propriétés physiques des liants 
(maniabilité, pouvoir de rétention d’eau). 
I.1.5 Importance des ajouts dans le ciment Portland 
Pour  pallier le déficit  dans  la  fabrication  du  ciment  Portland  et  diminuer  son  coût,  
la  préoccupation  de  la recherche dans l’industrie cimentaire  est  de  mettre  au  point  un  
liant dans lequel sont incorporés des déchets industriels (laitiers ou cendres volantes)  
(Gherdaoui et al., 2007) ou  des  ressources  naturelles  telles  que  les  pouzzolanes. 
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L’incorporation de ces ajouts minéraux actifs ou inertes dans des bétons permet d’améliorer 
les caractéristiques mécaniques de ces derniers (Mokhtaria Benkaddour et al., 2009 ; 
Gherdaoui et al., 2007). Les ajouts cimentaires réduisent l’empreinte carbone de l’industrie  
cimentière, car la teneur en clinker du ciment  est réduite du fait de sa substitution  partielle 
par des adjuvants, et de plus, il y’a un gain considérable d’énergie qui en résulte. 
Certains ajouts tels que les fumées de silice blanche et les métakaolins pour les bétons 
blancs ont l’avantage de contribuer à une  augmentation de la résistance  et de la durabilité par 
diminution de la porosité, de l’efflorescence, de  la sensibilité aux alcali-réactions. Les 
ciments composés ainsi obtenus, trouvent de nombreuses applications identiques à celles du 
ciment Portland pour la fabrication du béton. Malgré toutes ces performances, l’utilisation des 
ciments Portland reste toujours liée à de nombreux inconvénients. 
I.2. Généralités sur les géopolymères 
I.2.1. Définition  et Historique 
Les « géopolymères » sont des polymères minéraux synthétiques à structure 
tridimensionnelle de la famille des aluminosilicates (Muniz-V. et al., 2011);  ce  sont  des  
matériaux ayant une structure chimique  voisine de celle des zéolites mais possédant une 
structure amorphe (Nugteren et al., 2009). Ce terme a été introduit pour la première fois en 
1979 par Davidovits (Delatte et Facy, 1993 ; Prud’homme et al., 2011).  
Les matériaux de types polyester utilisés pour les décorations se sont révélés être 
responsables de la série d’incendies catastrophiques qui se sont produits en France entre 1970 
et 1973. Pour pallier à ce danger, Davidovits, en charge d’un laboratoire de recherches sur les 
textiles à Saint-Quentin décide de se lancer activement dans la réflexion concernant 
l’élaboration de nouveaux matériaux plastiques qui résistent au feu, des matériaux 
ininflammables et incombustibles (Davidovits, 1991). Tout  le  problème  revenait  alors  à  
concevoir des matières plastiques qui ne brûlent pas et qui ne font pas appel à des produits 
carbonés. La solution est d’utiliser les éléments minéraux, telle que la silice. Il a ainsi 
découvert qu’il existait des réactions minérales, similaires à des réactions organiques qui 
aboutissaient à des résines minérales constituées d’aluminosilicates, ayant la propriété d’être 
des liants, capables de supporter des températures allant de 1000 à 2000 °C (Delatte et Facy, 
1993).  Il aboutit à la première application : la fabrication des matériaux ininflammables. Ces 
matériaux sont des analogues inorganiques des polymères organiques connus jusque-là. Les 
Chapitre I : Revue de la Littérature 
 
 
 
 
9 
premières applications des géopolymères se trouvèrent donc dans le domaine de la 
construction navale (Talling, 2002), des résines de protection des structures en  bois (J. 
Gincaspro et al., 2006), des  adhésifs  résistants  aux  hautes  températures (Bell et al.,      
2005;  Krivenko et al., 2007), des réfractaires et dans de nombreux autres domaines. 
Cependant aujourd’hui, leur utilisation majeure se situe dans le domaine des liants 
cimentaires. Cette réorientation fut principalement due aux travaux de Wastiels et al. (1993), 
qui ont mis en évidence  la  possibilité  de  former  des  matériaux  stables  avec  de  hautes  
performances mécaniques (Prud’homme, 2011).  En 1980 leur aptitude de résister au feu est 
utilisée dans la transformation des thermoplastiques (Davidovits, 1988).  En 1988, des  
travaux montrent que  les géopolymères constituent une alternative  au ciment ordinaire 
(Hardjito et al., 2005). 
Comparés au ciment Portland, les géopolymères ont une résistance mécanique et 
chimique élevée, une faible conductivité thermique, résistent à la chaleur, aux hautes 
températures et aux attaques acides (Xu et al., 2000 ; Palomo et al., 1992).  Plusieurs travaux 
ont montré que les géopolymères obtenus à partir des matières premières argileuses calcinées 
telles que le métakaolin présentent généralement des propriétés appréciables (Bo Zhang et al., 
2009 ; Elimbi et al., 2010). Lorsqu’on incorpore certains minéraux au cours de leur synthèse, 
on obtient des propriétés nettement  meilleures (Christina Yip et al., 2008 ; Tchakoute et al., 
2012). De nombreux travaux scientifiques sont actuellement effectués sur ces matériaux car 
ces derniers semblent être considérés comme des alternatifs aux  matériaux traditionnels 
(plastiques,  céramiques,  ciment  Portland).  Ainsi,  des  efforts  croissants  de  recherche  sont  
entrepris pour leur possible utilisation dans divers domaines (Yunsheng et al., 2010 ; 
Rovnanik, 2010 ; Liew et al., 2011).  
I.2.2. Terminologie, chimie et structure des géopolymères 
Les géopolymères résultent d'une réaction de polycondensation minérale, dite 
géosynthèse, entre les matériaux aluminosilicates et les solutions alcalines concentrées encore 
appelées  solutions activatrices. Le terme poly (sialate) a été adopté pour désigner les 
géopolymères aluminosilicates. Sialate  est  une abréviation de silico-oxo-aluminate et le 
réseau sialate est constitué par des tétraèdres SiOସ et AlOସି alternativement liés entre eux par 
des atomes d'oxygène. Les cations (Naା,  Kା, Caାା, HଷOା) présents dans les cavités 
structurales du poly(sialate) équilibrent la charge négative autour de l’aluminium en 
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coordination (IV) (Davidovits, 1991). La figure 2 présente la structure de base du réseau 
sialate. 
 
 
Figure 2 : Structure de base du réseau sialate (tétraèdres SiO4 et AlO4-). 
Les  poly(sialates)  ont  pour  formule  empirique:  Mp{(SiOଶ)z AlOଶ} p . wHଶO  où  M 
désigne  un cation,  P le  degré  de  polycondensation,  z est le  rapport molaire Si/Al  et valant  
1,  2  ou  3  et  w  décrivant la quantité d’eau dans le matériau.  La figure 3 présente les trois 
oligomères polysialates de structures différentes de par leur rapport Si/Al(Si/Al = 1,2,3) 
définis  par  Davidovits (1991).    
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 3 : Structures macromoléculaire tridimensionnelle des géopolymères. 
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Ces  oligomères  sont  décrits  comme des  chaînes  et  des  anneaux  de   polymères  avec   
des cations  Siସା et Alଷାen coordination IV,  avec des anions Oଶି ; ils n’autorisent pas la 
formation de liaisons Alെ  െ Al ; bien que ces liaisons soient thermodynamiquement  
défavorables, elles ne sont pas  impossibles. Une nouvelle notation a été adoptée pour décrire 
les squelettes des aluminosilicates alcalins: la notation Q୬(mAl), avec 0  ൑ m  ൑ n  ൑ 4 (Duxson, 2006), où  n est la coordinence  de l’atome  central  de  silicium  avec des  atomes 
Si  ou  Al  seconds  voisins,  et  m  le  nombre  de  Al  deuxième  voisin.  Cette  notation  a  été  
introduite par Engelhardt (1982). La figure 4 présente la structure de base tridimensionnelle 
de la notation Q୬(mAl)où n est égal à 4, correspondant à la valeur observée dans la matrice 
géopolymère. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 4 : Coordination   des   centres   de   silicium  d’après  par   la   notation Q4 (mAl) 
La synthèse des géopolymères peut se résumer par les réactions suivantes (Davidovits, 1991) : 
 
 
 
 
 
(۷ െ ૛) 
 (۷ െ ૜) 
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 Ce processus comporte les trois étapes suivantes : 
 La déconstruction : il s’agit de  la dissolution de l’aluminosilicate dans la solution 
alcaline, c’est-à-dire la rupture des liaisons Siെ  െ Si  et   Siെ െ Al  pour former des 
précurseurs réactifs Si(OH)ସ et  Al(OH)ସି  dans la solution ; 
 La polymérisation : les monomères Si(OH)ସ et Al(OH)ସି réagissent entre eux pour 
donner les  oligomères AlSiଶOଶ(OH)଼ି d’aluminosilicates qui se condensent en un gel ; 
 La stabilisation : le gel formé subit probablement une réorganisation pour donner un 
grand réseau.  
Les géopolymères sont des matériaux constitués d’un réseau amorphe tridimensionnel 
d’aluminosilicates.  Néanmoins   plusieurs  auteurs   ont  noté  la  formation  de  phases  dites  
semicristallines ou polycristallines en diverses occasions, notamment lorsqu’aucune source de 
silice n'est dissoute dans la solution alcaline (Bourlon 2011). Selon Davidovits, les 
géopolymères ont une structure  macromoléculaire semblable à celle des zéolites ; mais sans 
un ordre régulier sur une grande distance (Davidovits, 1991 ; Rovnanik, 2010). Suivant le 
rapport entre le nombre de mole de silicium  et d’aluminium (Si/Al), différentes structures 
peuvent être obtenues. Un ratio faible de Si/Al (1, 2, 3) confère un réseau 3D qui est très 
rigide. L’augmentation  du rapport Si/Al fournit un  caractère polymérique au matériau. La 
figure 5 présente la structure proposée par Davidovits (1994) pour le géopolymère Na-
Poly(sialate-siloxo), les tétraèdres SiOସ et  AlOସ s’enchaînent de façon aléatoire en offrant une 
structure désordonnée qui possède des cavités occupées par des cations alcalins. 
 
 (۷ െ ૞) 
 (۷ െ ૝) 
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Figure 5: Modèle  de structure d'un Na-PSS d’après Davidovits (Davidovits 1994). 
 
I.2.3. Matières premières utilisées pour élaborer les géopolymères 
Les matières premières utilisées pour synthétiser les matériaux géopolymères sont le plus 
souvent de deux types :  
 Les matériaux aluminosilicates ; 
 Les solutions activatrices. 
I.2.3.1.   Matériaux aluminosilicates 
Les matières premières aluminosilicates utilisées pour la synthèse des géopolymères 
doivent être à la fois riches en silice (SiOଶ) et en alumine (AlଶOଷ). Le kaolin et le métakaolin 
ont été les premières à être utilisées comme sources d’aluminosilicates (Davidovits, 1991). Le 
métakaolin est une bonne source d’alumine et de  silice ; elle a une grande réactivité au 
contact des solutions alcalines et peut être utilisée pour comprendre le mécanisme de la 
géopolymérisation (De Silva et al., 2007). Sa grande réactivité est liée à l’état de 
désorganisation du réseau cristallin après activation thermique. 
  Bien après la kaolinite et le métakaolin, les matériaux  géopolymères ont eu l'avantage 
de pouvoir être synthétisés à partir d'une large gamme de matières premières aluminosilicates. 
Il s’agit des cendres volantes, des laitiers de hauts fourneaux, des scories volcaniques, des 
pouzzolanes naturelles et des cendres des balles du riz, ou de nombreux autres minéraux 
aluminosilicates.  
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I.2.3.2.   Solutions activatrices 
 Le choix de la solution activatrice est très important car les propriétés du produit 
obtenu en dépendent fortement. Glukhovsky, (1981) a reporté que certaines solutions peuvent 
être utilisé pour  activer les  matériaux aluminosilicates. Ce sont : 
- Alcalis, MOH  
- Sels d’acides faibles,MଶCOଷ , MଶSOଷ ,   MଷPOସ , MF 
- Les silicates,MଶO. nSiOଷ 
- Aluminates, MଶO. nAlଶOଷ 
- Aluminosilicates, MଶO. AlଶOଷ. (2െ 6)SiOଶ 
- Sels d’acides fort, MଶSOସ 
Avec M un cation alcalin, généralement Kା ou Naା. 
La solution alcaline la plus utilisée pour l’élaboration des matériaux géopolymères est la 
combinaison d’une solution de sodium ou de potassium hydroxyde (NaOH ou KOH) et le 
sodium ou potassium silicate (NaଶSiOଷ, KଶSiOଷ). 
      Des travaux ont montré que la réaction de géopolymérisation est plus rapide lorsque la 
solution alcaline contient le silicate de sodium ou de potassium comparée à celle ne contenant 
que l’hydroxyde alcalin (Davidovits, 1991). De même l’utilisation d’une solution 
d’hydroxyde de sodium par rapport à celle d’hydroxyde de potassium favorise la 
géopolymérisation et améliore les propriétés mécaniques des géopolymères (Xu et Van 
Deventer, 2000 ; Mohd et al., 2012). Khale et Chaudhary ont montré que les géopolymères 
obtenus avec une solution alcaline de pH = 14 avaient une résistance à la compression cinq 
fois plus grande que ceux obtenus avec un pH = 12 et ont conclut que la solution alcaline la 
plus indiquée pour de caractéristiques mécaniques meilleures doit avoir un pH compris entre 
13 et 14 (Jeffrey et al., 2010). 
I.2.4. Méthodes de caractérisation des géopolymères 
Du fait de leurs propriétés intéressantes, plusieurs techniques sont utilisées pour caractériser 
les géopolymères. Celles-ci utilisent les informations  tant sur le plan de la structure que de la 
microstructure. 
Sur  le  plan  structural,  le  premier  moyen  de  caractérisation  utilisé  est  la  DRX 
(Diffractométrie des Rayons X), la  structure  des  géopolymères  est  généralement  décrite  
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comme étant   semi  amorphe   aux  rayons   X (Bourlon, 2011). La  DRX n’est pas suffisante,  
car elle offre une faible résolution pour les matériaux amorphes et elle n’est pas capable de 
détecter les cristaux d’une taille de ͷ െ 10 nm  (Duxson, 2006). Cette technique est désormais 
associée à d’autres méthodes spectroscopiques telles que : l’infrarouge par transformé de 
Fourier (IRTF), qui permet de définir les différentes liaisons dans le matériau et la résonance 
magnétique nucléaire RMNെMAS (Magic-Angle-Spinning) qui fournit des données 
structurales utiles sur les matériaux d’aluminosilicates (zéolites, argiles, céramiques, ciments, 
géopolymères) et en  particulier la RMNെMAS du silicium (29Si)  et  de  l’aluminium  (27Al) 
(Davidovits, 1991). 
Sur le plan microstructural, les techniques microscopiques tels que la microscopie 
électronique à balayage (MEB) et la microscopie électronique à transmission (MET) sont 
utilisées (Duxson, 2006). En plus des méthodes d’analyse déjà citées, on utilise aussi les 
analyses thermiques : Analyse Thermique Différentielle (ATD), Analyse Thermique 
Gravimétrique (ATG),  Analyse dilatométriques et les mesures de résistance mécanique, le 
temps de début de prise, etc. (Lemougna et al., 2011 ; Duxson et al., 2006). 
I.2.5. Propriétés des géopolymères 
Les propriétés physiques et chimiques des géopolymères peuvent varier en fonction de 
plusieurs facteurs : la nature des matières premières aluminosilicates, l’alcalinité de la 
solution activatrice, l’ajout des minéraux spécifiques, la température de synthèse. 
 Davidovits (1994) a montré  que les ciments géopolymères possèdent de très grandes 
résistances mécaniques et se solidifient rapidement à la température ambiante.   L’on observe 
une résistance à la compression de l’ordre de 20 MPa  après  4  heures  de  séchage  à  20°C. 
Après 28 jours, l’on obtient une résistance à la compression de l’ordre de 70 à 100 MPa 
(Wallah etal. 2006 ; Barbosa et al.; 1999). Ils ont la capacité de résister à la chaleur, au feu et 
ont le potentiel de résister aux agents atmosphériques, chimiques et biologiques pendant 
plusieurs dizaines de milliers d’années comme le granite. La teneur en alcalis utilisés ne 
présente aucun danger pour les ciments géopolymères comparé aux ciments Portland 
(Barbosa et al., 1999). 
Plusieurs travaux montrent que  la structure des géopolymères présente une faible 
perméabilité, favorisant leur utilisation pour l’immobilisation des métaux toxiques. (Van 
Jaarseld et al., 1996 ; Bourlon, 2010). D’après Davidovits, l’utilisation du ciment 
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géopolymère dans le génie civil pourrait réduire les émissions de COଶ de l’industrie 
cimentière actuelle de 80 %.  
I.2.6. Facteurs influençant les propriétés des géopolymères 
Les  propriétés  des  matériaux  géopolymères  sont  particulièrement  influencées  par  
les quantités et le type de matières premières introduites, le pourcentage d’eau, le type 
d’alcalin (Prud’Homme 2011).  En  effet,  un   broyage   très   fin  des  matières  premières    
favorise  la géopolymérisation et  a  une  action  très  positive  sur  la microstructure, en plus 
le pourcentage de dissolution des espèces aluminosilicates est grand ce qui a pour 
conséquence de favoriser la géopolymérisation, c'est-à-dire l’augmentation de la phase 
amorphe.  La grande basicité de la solution activatrice utilisée  a également un effet similaire 
(Jeffrey et al., 2010). Xu et Van Deventer (2000) ont également montré qu’une solubilité 
accrue  minéraux alumine et silicate dans la solution alcaline, améliore la résistance à la 
compression des géopolymères obtenus. (Shindhunata et al (2006) ont montré que 
l’augmentation de la température  de traitement accroit également la dissolution des 
précurseurs et le taux de polycondensation dans la géopolymérisation. 
La   géopolymérisation  est  plus   rapide  lorsque  la  solution  activatrice  contient  le  
silicate de sodium ou de potassium comparée à celle ne contenant que de l’hydroxyde alcalin 
(Davidovits, 1991). Les effets du rapport molaire SiOଶ/AlଶOଷ sur la résistance à la 
compression, le temps de prise et la microstructure des ciments géopolymères obtenus à partir  
de la kaolinite activée par les alcalis ont été suggérés par plusieurs auteurs (Xu et al., 2006 ; 
De Silva et al., 2007). 
I.2.7. Effets de l’incorporation des adjuvants sur les propriétés des géopolymères 
L’addition des matériaux  minéraux  finement  divisés au  ciment peut améliorer certaines  
de  ses  propriétés  ou  lui  conférer  des propriétés  particulières. Ces adjuvants peuvent  avoir 
un caractère pouzzolanique, un caractère  hydraulique  latent  ou  améliorer  la  microstructure  
de  la pâte de ciment par réaction avec ses constituants (Bessa, 2003). Les adjuvants dans les 
ciments Portland « aux ajouts » agissent le plus souvent suivant deux mécanismes : 
 
 l’effet granulaire dû  à leur finesse ; 
 leur réaction avec le ciment et/ou l’eau de gâchage. 
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Bessa (2003), Gherdaoui et al (2007) ont montré dans leurs travaux sur que les ciments 
Portland avec ajouts avait des propriétés mécaniques améliorées comparativement au ciment 
Portland simple. Comme les matériaux géopolymères possèdent de grands avantages par 
rapports aux composés classiques à savoir : matière première abondante, économie d’énergie 
et protection de l’environnement, bonne stabilité du volume, prise rapide, durabilité 
excellente, résistance aux attaques chimiques, caractéristiques mécaniques élevées, etc. ils 
sont très intéressants. Par analogie avec les ajouts  dans les ciments Portland, certains travaux 
sont effectués dans le but d’étudier l’effet de l’incorporation des adjuvants minéraux au cours 
de la synthèse de ces matériaux nouveaux, afin de mieux comprendre le mécanisme de 
géopolymérisation. Les résultats ont montré que le même phénomène se produit avec les 
ciments géopolymères ; c'est-à-dire que les géopolymères avec ajouts de certains minéraux 
spécifiques présentent des caractéristique meilleures. Selon Prud’homme (2011), le but des 
ajouts dans les géopolymères permet aussi de remédier  au  caractère mécanique à rupture 
sèche de  la  matrice  et  d'améliorer  ainsi  la  ténacité  du matériau, et on distingue à cet effet 
deux principaux types d’ajouts. 
 inorganiques : verre, silice, carbone, céramiques, poudres minérales ; 
 organiques : aramide, polyester, polyamide, fibres végétales, fibres animales. 
Certains facteurs influençant les propriétés des géopolymères tel que le rapport SiOଶ/AlଶOଷ 
ont permis à d’autres auteurs d’effectuer des recherches sur l’influence des additions 
minérales au cours de la synthèse des géopolymères : Bondar et al. (2011) ont montré que si 
la pouzzolane utilisée pour la synthèse des géopolymères est pauvre en SiOଶ et   AlଶOଷ, on 
peut utiliser des additions minérales pour accroitre les propriétés. 
Kamseu et al. (2010) ont montré dans leurs travaux que l’ajout d’une certaine quantité 
de silice et d’alumine dans les géopolymères à base de métakaolin a pour effet d’augmenter la 
stabilité thermique de ce matériau et de diminuer le retrait de cuisson. Par contre De Silva et 
al. (2007) ont remarqué que  le temps de prise augmente avec le ratio SiOଶ/AlଶOଷ.  Dans le 
but de comprendre le rôle joué par les ions calcium et carbonate au cours de la 
géopolymérisation, Yip et a.l (2008) ont ajouté des quantités de calcite et de dolomite au cours 
de  la  synthèse  des  géopolymères  à  base  de  métakaolin.  Ils  ont  remarqué  que   l’addition  de  20% calcite ou de dolomite augmente considérablement les résistances à la compression des 
matériaux géopolymères obtenus, alors qu’au-delà de ce même pourcentage, ces 
caractéristiques mécaniques baissent (Yip et al., 2008). En utilisant le silicate de calcium 
comme  source  de  calcium,  ils  ont  constaté  que  l’effet   de  l’addition  du  calcium  dépend  de  
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deux facteurs majeurs : la cristallinité du silicate de calcium utilisé et l’alcalinité de la solution 
activatrice utilisée. Dans le même sens, Temuujin et al. (2009) ont montré que l’addition des 
composé de calcium tels que Ca(OH)ଶ et CaO a pour effet d’accroitre les caractéristiques 
mécaniques des géopolymères à température ambiante, et que ces propriétés baissent à 70°C. 
Tchakoute et al. (2012) ont  montré que l’addition de 20%  et  de  40% d’alumine (AlଶOଷ) 
respectivement à la métakaolinite et aux scories volcaniques favorise la géopolymérisation et 
par conséquent augmente les résistances à la compression des géopolymères obtenus à base de 
ces matières premières. Plusieurs autres travaux ont étés effectués dans le but de déceler 
l’effet de l’incorporation ou de l’addition des minéraux pendant la synthèse des  
géopolymères (Rattanasak et al., 2011 ; Huang et Han,2011 ; Naja¿ Kani et al., 2012). 
I.2.8. Utilisation des matériaux géopolymères 
Depuis la découverte  des géopolymères, cette nouvelle génération de matériaux, 
qu’elle soit utilisée pure ou renforcée avec des charges, trouve des applications dans tous les 
domaines de l’industrie. Ces applications se trouvent par exemple dans l’industrie de 
l’automobile,  de l’aérospatiale, des fonderies non-ferreuses de la métallurgie, du génie civil, 
dans les industries du plastique,  dans  la gestion des déchets ultimes, l’art et la décoration, la 
restauration de bâtiments etc. (Xu et al., 2002 ; Davidovits, 1988 ; Sindhunata et al., 2006) 
x Restauration des bâtiments et génie civil  
Les bétons géopolymériques sont excellents pour la construction et la réparation des 
infrastructures car, ces bétons rocheux durcissent rapidement, leur temps de prise peut être 
entièrement contrôlé et ils restent intacts pendant une très longue période sans nécessiter de 
réparations. 
x Gestion des déchets ultimes  
Les ciments géopolymériques sont idéaux pour les applications environnementales 
comme l’encapsulation permanente des déchets radioactifs dangereux et les métaux toxiques, 
le piégeage du gaz carbonique par des gangues étanches, des panneaux de recouvrement, 
barrière et autre structure nécessaire pour maintenir les sites de stockage de déchets toxiques. 
x Aérospatiale  
L’avion est équipé d’un enregistreur de vol électronique ininflammable. La cabine de 
l’avion a été rendue ignifuge avec des panneaux en composite carbone/géopolymère et de 
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panneaux d’isolation inorganique. Plusieurs composants structurels de l’avion à réaction faits 
avec des alliages avancé SPF-Al (super plastique d’aluminium) ont été fabriqués à 600°C en 
utilisant des outils de compression céramique faits à partir des matériaux géopolyceram.     
Les différents facteurs tels la composition, le rapport atomique Si/Al, l’eau du 
géopolymère et aussi la concentration en alcali (Al/M) sont des paramètres qui déterminent la 
structure et les propriétés physico-chimiques des matériaux géopolymères, ainsi que leur 
champ d’application (Tableau II). 
Tableau II : Classification des structures poly (sialates) avec leurs applications 
(Davidovits, 1988). 
Classification Structures des monomères Applications 
Poly(sialate) PS Si/Al = 1 Mn-(-Si-O-Al-O-) n Brique, céramique, protection anti-feu, isolation thermique 
Poly(sialate-siloxo) PSS Si/Al = 2         Mn-(-Si-O-Al-O-Si-O-) n 
Ciment et béton à teneur faible en COଶ, encapsulation des déchets 
toxiques et radioactifs,  résistance 
au feu 
Poly(sialate-disiloxo) PSDS Si/Al = 3 Mn-(-Si-O-Al-O-Si-O-Si-O-) n 
Protection anti-feu (composite en 
fibre de verre), composite 
(résistance à la chaleur de 200 à 
1000°C), équipement de fonderie 
 
Les ciments Portland avec ajouts présentent des caractéristiques mécaniques supérieures 
aux ciments simples. Au regard de ces résultats et en tenant compte du fait que les ciments 
géopolymères sont disposés à donner des caractéristiques optimales, l’étude de l’effet de 
l’incorporation des minéraux issus de la bauxite et de la coquille d’huitre dans la matrice 
géopolymère peut nous aider davantage à comprendre la structure complexe des 
géopolymères ainsi que l’effet que ces adjuvants peuvent apporter sur leurs propriétés 
mécaniques et physiques. 
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Chapitre II : MATERIAUX UTILISES ET METHODES EXPERIMENTALES 
 
II.1. Matériaux utilisés 
Pour élaborer les ciments géopolymères dans notre étude, nous avons utilisé trois types 
de matières premières :  
 Un matériau aluminosilicate (Métakaolin); 
 Une source de calcium oxyde (coquille d’huitre), et une source d’aluminium 
hydroxyde (bauxite) ; 
 Une solution alcaline. 
II.1.1. Matériau argileux 
Le matériau argileux utilisé est un kaolin (FA) (figure 6), qui nous a été fourni par  le 
groupe NUBRU Holding, un partenaire travaillant pour la valorisation de certaines matières 
premières camerounaises. Ce kaolin a subi des traitements pour conduire au métakaolin 
dénommé MK. 
II.1.2. Bauxite 
La bauxite utilisée comme ajout minéral dans ce travail provient du gisement du 
plateau bauxitique de Haléo-Danielle,  secteur Tchabal-Haléo à Minim-Martap, Département 
de la Vina, Région de l’Adamaoua (Cameroun). Ce gisement a pour coordonnées 
géographiques: 12°58,027െ 12°58,827’ longitude Est et 6°53,358 – 6°54,358’ latitude 
Nord (Tchamba et al., 2008). Il  repose  sur  un  plateau  aride  séparé  par  des  vallées  peu  
profondes et se présente  sous  la  forme d’un cercle de plateaux couvrant environ  1000 kmଶ. 
Le matériau issu de ce gisement est dénommé  BX. 
II.1.3. Coquille d’huitre 
Les  coquilles  d’huître dénommées CH (figure  7)   ont   été   prélevées   à  Mouanko 
(Département de la Sanaga Maritime, Région du Littoral, (Cameroun), localité située à  100 km environ de la ville de Douala et ayant pour coordonnées géographiques 10°E et  3°30’N. A Mouanko, les huîtres sont pêchées pour la consommation de leur chair et 
les coquilles, collectées par dizaines de tonnes sont déversées dans les eaux de la Sanaga, 
étalées sur les surfaces vaseuses des zones d’habitation, des pistes ou tout simplement 
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déversées dans des décharges. Aujourd’hui, elles commencent à être valorisées pour la 
formulation de provende pour  volaille, comme  matériaux  de  construction  ou  timidement  
comme  matière  première industrielle. 
 
 
 
 
 
 
 
 
II.1.4. Solution alcaline 
La solution alcaline activatrice, est obtenue par le mélange d’une solution aqueuse de  
sodium  hydroxyde (12M) et de sodium silicate de masse volumique 1360Kg/mଷ. La 
solution de soude est obtenue par dissolution dans l’eau distillée de paillettes de ce sel  ayant 
une pureté de 99 %. Le silicate de sodium est une solution commerciale dont la composition 
chimique massique est: SiOଶ: 28,7 % ;  NaଶO 8,9 %  et Hଶ ׷  62,4 %. 
II.2. Méthodes expérimentales 
II.2.1. Amorphisation de la fraction argileuse 
Les matériaux argileux contiennent généralement des aluminosilicates plus ou moins 
hydratés, caractérisés par une faible granulométrie (inférieure à  2 Ɋm) ; le quartz est 
généralement l’une des impuretés majeures dans les kaolins. Il est donc possible en tenant 
compte des différences de densités entre les minéraux argileux d’enrichir le matériau argileux 
utilisé en kaolinite par un tamisage humide à l’aide d’un tamis d’ouverture de maille 100 Ɋm.  
La fraction argileuse (FA) obtenue est d’abord séchée dans l’air libre puis dans une étuve Heraeus, type  VT 5042 EK (Annexe 1), pendant 10 heures, à 105°C  jusqu’à poids constant. 
L’extrait sec obtenu est pulvérisé dans  un  broyeur  à  boulets (Annexe 1)  pendant au  moins  
6  heures.  Les  poudres obtenues sont  tamisées  jusqu’à  passage  intégral à travers  un  tamis 
Figure 7: Poudre de kaolin utilisé Figure 6: Coquilles d’huitre à  l’état naturel 
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d’ouverture de maille 80 Ɋm.   Le tamisât est  conservé dans  un  récipient sec et  étanche,  à  
l’abri  de toute  contamination. Par la suite cette fraction argileuse (FA) est calcinée à 700°C 
dans un four électrique Nabertherm, Modèle LH 60/14 (Annexe 1), pendant 10 heures 
selon une montée en température de 5 °C/min. Cette calcination conduit au métakaolin 
dénommé  MK qui est un matériau assez amorphe aux rayons X. Elimbi et al. (2011) ont 
montré que le métakaolin obtenu à la température de calcination 700°C est très réactif et 
permet aux géopolymères d’avoir de meilleures caractéristiques. Un traitement au-delà de 950°C  conduit  à  la  formation  d’un  matériau  qui  a  une  structure  cristalline  de  type  spinelle,  
cristobalite et mullite, ce qui n’est  pas avantageux pour la géopolymérisation à cause de sa 
faible réactivité dans une solution alcaline (faible dissolution) (Xu et van Deventer, 2002). 
Après défournement, le produit obtenu est conservé dans un récipient bien étanche.  La 
transformation de la kaolinite en métakaolinite à cette température est donnée par la réaction (ܫܫ െ 1): 
      ૛܁ܑ۽૛ ή ۯܔ૛۽૜ ή ૛۶૛۽                                                     ૛܁ܑ۽૛ ή ۯܔ૛۽૜   +  ૛۶૛۽ 
 
II.2.2. Conditionnement de la bauxite et de la coquille d’huitre 
        La bauxite est concassée et séchée  à  105°C dans une  étuve Heraeus, type VT 5042 EK 
jusqu’à poids constant. Les  coquilles  d’huitre  quant à elles sont  d’abord calcinées  à  500 °C  pendant   2h dans  un  four  électrique programmable (ܾܰܽ݁ݎݐ݄݁ݎ݉,ܯ݋݀.ܮܪ 60/14)  selon une vitesse de chauffe de 5°C/min. Cette calcination  a pour but de les débarrasser 
du vernis recouvrant leur surface et permettre ainsi le retrait de toute matière organique. La 
bauxite et  le produit de la calcination des coquilles d’huitre sont pulvérisés dans un broyeur à 
boulets pendant des durées respectivement égales à 6 et 3 heures. Les poudres obtenues sont 
tamisées jusqu’à passage intégral à travers un tamis d’ouverture de maille 80 Ɋm. Les 
particules fines obtenues sont  conservées chacune dans  un  récipient sec et  étanche. 
I.2.3. Préparation de la solution alcaline 
La solution alcaline activatrice résulte du mélange d’une solution aqueuse de  sodium  
hydroxyde (12M) et   de   sodium  silicate   de    masse  volumique  1360Kg/mଷ . Les deux 
solutions sont mélangées dans un rapport massique 2,4 (masse de silicate de sodium/masse la 
solution aqueuse de soude) soit un rapport molaire SiOଶ/NaଶO (Ms) égal à 0,7.  Des travaux 
700°ܥ (۷۷ െ ૚)  
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antérieurs ont montré que  l’utilisation de la concentration de la solution de soude (12M) et le 
module silicique (Mୱ = 0,7) lors de la synthèse des géopolymères confère à ces derniers des 
mesures de résistances à la compression élevées (Hardjito et al., 2004; Allahverdi et al., 
2008; Al et al., 2011 ; Tchakoute et al., 2012b). La solution alcaline activatrice ainsi préparée 
est placée dans un seau en polyéthylène  hermétiquement fermé pendant au moins 24 heures à 
la température ambiante du laboratoire (25 ± 3 °C) avant son utilisation pour permettre une 
dépolymérisation de la solution de sodium silicate. 
II.2.4. Formulation  des pâtes pour ciments géopolymères et façonnage des éprouvettes 
La pâte de ciment est généralement  composée de la poudre d’aluminosilicate et  de la 
liqueur liante (solution alcaline). Elle joue un rôle très important pour consolider les 
squelettes granulaires du béton  et est l’un des facteurs influençant la qualité et les propriétés 
mécaniques du béton (Dupain et al., 2000). 
Le tableau II présente les différentes formulations pour les ciments géopolymères élaborés. 
Les matières premières ont d’abord été mélangées pendant 5 min dans un malaxeur de marque M&ܱ, ݉݋݀èle  N50 െ G (Annexe 1). Les pâtes de ciment géopolymère sont obtenues  par 
ajout à ces poudres solides la solution alcaline, dans un rapport massique constant solution 
alcaline/solide L/S = 0,70.  Ces pâtes sont utilisées pour la détermination du temps de début 
de prise et pour la confection de deux types d’éprouvettes cylindriques : grandes éprouvettes 
(diamètre 30 mm, hauteur 60 mm) et petites éprouvettes (diamètre 10 mm, hauteur  20mm). 
Les éprouvettes obtenues sont vibrées pendant 3 min sur une table vibrante M&ܱ, ݐݕ݌݁ 202,ܰ° 106  France (Annexe  1),  afin  d’éliminer  les  bulles   d’air   piégées   
pendant   le   coulage.   Les   éprouvettes   obtenues   sont   couvertes   avec   un   fin   film   de  
polyéthylène puis laissées à la température ambiante du laboratoire (24 ± 3 °C). Le 
démoulage se fait 24 heures après le coulage et les produits qui en résultent sont les 
géopolymères dont la dénomination est donnée dans le tableau III. Selon l’âge des éprouvettes (1 à 28 jours), les mesures de retrait linéaire et de résistance à la compression sont effectuées 
sur les grandes éprouvettes. Certains fragments d’éprouvettes issus des mesures mécaniques 
sont broyés et tamisés pour être utilisées pour les analyses de diffraction des rayons X (DRX) 
et de spectroscopie Infra Rouge à Transformé de Fourier (FTIR).  Les petites éprouvettes 
âgées d’au moins 28 jours sont utilisées pour la microscopie électronique à balayage (MEB). 
Les tableaux  III et IV indiquent la composition massique des formulations réalisées. 
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Tableau III : Composition massique des  formulations étudiées 
 
 
 
Tableau IV : Composition massique et dénomination des géopolymères obtenus 
 
 % massique % massique d’ajouts 
Formulations 
 Métakaolin (MK) Bauxite (BX) Coquilles d’huitre (CH) MK 100 0 - MKBଵ଴ 90 10 - MKBଶ଴ 80 20 - MKBଷ଴ 70 30 - 
  MK 100 - 0 MKCଵ଴ 90 - 10 MKCଶ଴ 80 - 20 MKCଷ଴ 70 - 30 
  MK 100 0 0 MKBଵ଴Cହ 85 10 5 MKBଶ଴Cଵ଴ 70 20 10 MKBଶ଴Cଶ଴ 60 20 20 
 Composition des géopolymères (%) 
Dénomination des   
géopolymères 
 
Métakaolin 
(MK) 
Bauxite 
(BX) 
Coquilles d’huitre 
(CH) GP െMK 100 0 - GPെMKBଵ଴ 90 10 - GPെMKBଶ଴ 80 20 - GPെMKBଷ଴ 70 30 - 
  GP െMKCଵ଴ 90 - 10 GPെMKCଶ଴ 80 - 20 GPെMKCଷ଴ 70 - 30 
  GPെMKBଵ଴Cହ 85 10 5 GPെMKBଶ଴Cଵ଴ 70 20 10 GPെMKBଶ଴Cଶ଴ 60 20 20 
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Métakaolin 
Bauxite et/ou coquille d’huitre Ajout de la solution alcaline Pâte de ciment géopolymère 
Grandes éprouvettes     (30mm : 60mm) 
Coulage dans un 
moule tronconique    
Démoulage après 24h 
Petites éprouvettes (10mm :20mm) 
Détermination du temps 
de début de prise 
MEB 
Mesure du retrait linéaire 
aux 1, 7, 14, 21,28e jours 
Résistance à la compression à 28 jours 
DRX, FTIR 
Le protocole de synthèse et de caractérisation des géopolymères est donné suivant 
l’organigramme de la figure 8: 
 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 
 
Figure 8: Protocole expérimental utilisé 
 
 
 
Ajouts 
Broyage et tamisage 
Malaxage 
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La figure 9 présente l’image des éprouvettes après le démoulage.   
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 
 
II.2.5. Caractérisations des matières premières et des géopolymères 
II.2.5.1. Analyses chimiques 
 L’analyse chimique utilise  un ensemble de procédures et de techniques pour 
identifier et quantifier les éléments  présents dans un échantillon de matière.  Elle revêt deux 
aspects : qualitatif car elle nous donne la nature des différentes espèces chimiques se trouvant 
dans le matériau sec et quantitatif car elle permet la détermination des  éléments  majeurs 
exprimés sous forme de pourcentage massique de leurs oxydes les plus stables. Ces analyses 
sont effectuées par fusion alcaline de l’échantillon avec le lithium métaborate LiBOଶ suivi de 
la récupération dans l’acide nitrique concentré. Pour la suite, les éléments majeurs sont dosés 
par ICP െ AES (Inductive Coupled Plasma- Atomic Emission Spectrometry). Cette technique 
utilise une source d’argon partiellement ionisée à  très  haute  température (4500  à  6000  K) 
comme moyen d’excitation.  Les éléments à doser peuvent être introduits à partir de solutions 
ou de suspensions de particules fines (< 1Ɋ݉). La perte au feu est mesurée par calcination du 
matériau à 1000°ܥ. Ces analyses chimiques, réalisées sur la fraction argileuse (FA), le 
métakaolin (MK), la Bauxite (BX) et les Coquilles d’huitres (CH) ont été effectuées dans le 
Figure 9: Grandes et petites éprouvettes géopolymères. 
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Laboratoire d’analyses des matériaux de Demo-Center de l’Université de Modéna et Reggio 
Emilia (Italie).  
II.2.5.2. Analyse granulométrique et surface spécifique 
 Granulométrie laser 
La  granulométrie  laser  permet  de  mesurer  les  rayons  de  particules assimilées  à 
des sphères et compris  entre 0,05 et 90 Ɋm. Cette technique est basée sur la diffraction de la 
lumière d'un laser. La poudre est convoyée par de l'eau ou par de l'air et passe dans le  
faisceau du rayonnement. Lorsque  le  faisceau  laser  éclaire une  particule,  l’on  peut 
observer  des  rayons  de  diffraction. L'intensité  du  rayonnement  diffracté et   l'angle  de 
diffraction dépendent de la taille des particules (plus la particule est petite, plus l'angle de  
diffraction est grand).  La  distribution  granulométrique de MK a été déterminée à l’aide  d’un  
granulomètre du  type ܵݕ݉݌ܽݐ équipé  d’un  système  optique  Helios et du logiciel  Windox  
pour le traitement des résultats. Cette analyse a été effectuée dans le Laboratoire 
Environnement et Minéralurgie  de l’Université de Nancy (France). 
 Surface spécifique 
La mesure de la surface spécifique permet la détermination de l’aire de la totalité de la 
surface des particules du matériau tamisé à 80 Ɋm, y compris la surface des pores ouverts, 
accessibles aux molécules de gaz extérieur.  Elle est basée sur la mesure de la quantité de gaz 
adsorbé (diazote) par un échantillon de poudre. Elle a été réalisée selon la méthode Brunauer-
Emmet-Teller (BET) en utilisant un micromètre Ritics Flowsorb Asap 2020 avec un rapport 
volumique de Nଶ /Hଶ = 30/70  pendant 18 heures de dégazage à  95°ܥ.  
La  mesure  de  la  surface  spécifique  du  matériau  a  été  effectuée  dans  le Laboratoire 
Environnement et Minéralurgie  de l’Université de Nancy (France). 
II.2.5.3. Spectrométrie Infrarouge à Transformé de Fourier 
La Spectrométrie Infrarouge à Transformé de Fourier est une technique 
physicochimique d’analyse basée sur l'absorption d'un rayonnement infrarouge par le 
matériau analysé.  Elle  permet  via  la  détection  des  vibrations  caractéristiques  des  
liaisons  chimiques, d'effectuer l'analyse des fonctions chimiques présentes dans le matériau. 
Les matériaux  géopolymères  sont principalement composés de silicium, d’aluminium 
et d’un cation alcalin (noté M). La présence de ces trois éléments va induire un grand nombre 
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de liaisons possibles (Siെ  െ Si, Siെ  െ Al, Siെ O, Siെ  െM, Oെ Siെ O), possédant  
chacune  différents  modes  vibrationnels.  Pour ces  géopolymères, les  modes  de  vibration  
les   plus   détectables   sont   l’élongation   symétrique   et   asymétrique  (symmetric  and  
asymmetric stretching) et la vibration angulaire dans le plan (bending). La figure 9 représente 
les trois modes de vibration de la liaison Siെ െ Si  (prud’homme, 2011). 
 
 
Figure 10 : Représentation des trois modes de vibration de la liaison Si-O-Si : (a) en élongation 
symétrique, (b) en élongation asymétrique et (c) en vibration angulaire dans le plan 
 
Pour nos travaux, les analyses FTIR ont  été  effectuées   sur  un  spectrophotomètre  IR 
Alpha-p de marque Bruker en mode absorbance pour un balayage dont le nombre d’onde 
varie entre 4000 et 400 cm-1. Cette étude a été faite dans le Laboratoire de Chimie Analytique 
(LCA) de la Faculté des Sciences de l’Université de Yaoundé I. 
II.2.5.5.4.  Analyses thermiques 
L'analyse thermique est une série de techniques qui mesure en fonction de la température, 
du temps et de l'atmosphère, l'évolution d'une grandeur physique ou chimique d'un matériau 
minéral ou organique. Les analyses thermiques utilisées pour nos matériaux sont: 
 La Calorimétrie différentielle à balayage (DSC), qui consiste à suivre l’évolution de la 
différence de chaleur (DC) entre l’échantillon étudié et un corps témoin inerte, c’est-à-dire 
dépourvu d’effets calorifiques dans le domaine de température étudié (Jouenne, 2001).  
 L'analyse thermogravimétrique (ATG), qui  consiste  en  la  mesure  de  la  diminution  de  
masse d'un échantillon en fonction de la température. Une telle analyse suppose une bonne 
précision pour les mesures telles que la masse et la température. Elle détermine les pertes 
de masse que subit l’échantillon au cours de son chauffage (Bouaziz et al., 1972). La 
calorimétrie différentielle à balayage (DSC), couplée à l’analyse thermogravimétrique 
(ATG), met en évidence les changements d’états physicochimiques des composés soumis à 
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des  variations  de  température. Ces  changements  se  manifestent  par  des  phénomènes 
exothermiques ou endothermiques. Ces analyses effectuées sur les poudres de BX et CH 
ont été réalisées sur un appareil de marque Netzsch STA 429 (CD) et  dont  le   four   de   
type SiC  est  équipé  de  la  tête  ATG/DSC  constituée   de   Pt/Rh,  qui  permet  
d’atteindre  une  température  maximale  de  1400°C selon  une  vitesse  de  chauffe  de  20°C/min. Ces analyses ont été effectuées dans le Laboratoire d’analyses des matériaux 
de Demo-Center de l’Université de Modéna et Reggio Emilia (Italie) 
II.2.5.5. Analyse par diffractométrie des rayons X 
Cette technique d'analyse est basée sur la diffraction des rayons X sur la matière. La 
diffraction n'ayant lieu que sur les phases cristallisées, on parle aussi de radiocristallographie.  
Lorsque la longueur d’onde ߣ d’un rayonnement incident est du même ordre de grandeur que 
les distances inter-réticulaires (d୦୩୪) d’un cristal ou d’une poudre, il y a interaction 
rayonnement-matière suivant la relation de Bragg : (ɉ = 2d୦୩୪ sinɅ). 
Les diffractogrammes  de poudres des matières premières et des géopolymères ont été 
obtenus sur un appareil de marque Bruker D8 advance diffractometer, opérant par réflexion 
du rayonnement .Į1 du cobalt ሺɉ = 1,7902Å). Le domaine angulaire balayé (ʹɅ) est 
compris entre 3 et 64°. Les phases cristallines présentes dans les matériaux sont identifiées 
par comparaison avec les fiches standards PDF  (Powder  Diffraction Files) de l’ICDD 
(International Centre for Diffraction Data). Ces analyses ont été réalisées au Laboratoire  
Environnement et Minéralurgie (LEM,  UMR  7569,  CNRS) de l’Université  de Lorraine 
Nancy-France. 
II.2.5.6. Microscopie électronique à balayage 
La microscopie électronique à balayage est une technique qui permet d'étudier la 
morphologie  (microstructure)  de  la  surface  des  matériaux,  Elle  permet  aussi  une  analyse  du  
réseau cristallin par microdiffraction et une analyse chimique du cristal par spectrométrie X (EDS) (Quantin et al., 2010) 
Le principe de la MEB consiste à exploiter les électrons émis par la surface d’un solide 
lorsqu’il est bombardé par un faisceau d’électrons dont l’énergie est de l’ordre de 
quelques  ܭ݁ݒ. Le faisceau d’électrons émis par un métal (tungstène) est d’abord accéléré 
puis concentré. Un dispositif intermédiaire permet à ce faisceau de balayer et d’examiner la 
surface de ce solide. Au point d’impact, plusieurs rayonnements sont émis, mais seuls les 
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électrons secondaires et rétrodiffusés contribuent à la formation de l’image de la topographie 
de l’échantillon (Bich, 2005).Cette analyse effectuée sur les petites éprouvettes a été réalisée 
dans  le Laboratoire des Matériaux et Durabilité de Construction (LMDC) de l’Université 
Paul Sabatier Toulouse III (France). 
II.2.6. Mesures  des grandeurs physiques  
II.2.6.1. Retrait linéaire 
Le retrait est la diminution des dimensions du matériau par rapport à ses dimensions 
initiales. Il peut être expliqué par la présence de forces de tractions (capillaires) qui se 
développent par formation de ménisques lorsque l’eau contenue dans les capillaires est 
évacuée (Kouassi, 2011). 
 Les mesures du retrait linéaire sont effectuées à l’aide d’un pied à coulisse à une 
température comprise entre 24 ± 3°ܥ sur les grandes éprouvettes cylindriques conservées 
dans la température ambiante du laboratoire.  Pour chaque éprouvette, nous mesurons la 
longueur aux différentes dates : 1er, 7eme, 14eme, 21eme et 28eme  jour. 
En désignant par Lo  la longueur de l’éprouvette au démoulage et L celle à la date déterminée, 
le retrait linéaire est donné par l’équation (II-2) :  
܀ۺ = ۺ૙ିۺۺ૙ × ૚૙૙ 
II.2.6.2. Temps de début de prise 
Le temps de début de prise correspond au temps qui s'écoule entre l'instant où le mélange 
liant-solide a été réalisé et l’instant où il se produit une augmentation de viscosité, ou 
raidissement de la pâte, (début de durcissement). L’essai du temps de début de prise est réalisé 
suivant la norme EN 196 3 grâce à l’appareil de Vicat (figure 11), dans une enceinte dont la 
température est maintenue à 24 ± 3 ºC. L’on mesure l’enfoncement d’une aiguille de 
diamètre ׎ = 1,13 ݉݉  fixée à la partie mobile de l’appareil de Vicat, dont la masse totale 
est de 300݃, dans une pate pure de ciment maintenue dans un moule tronconique de 40 mm 
de hauteur. Lorsque l’aiguille s’arrête à une distance d = 4 ± 1mm de la plaque de base 
plane, le temps de début de prise est enregistré. La fin de prise correspond au moment où 
l’aiguille ne s’enfonce plus dans l’anneau (Dupain et al., 2000 ; Cheng et al., 2003) c'est-à-
dire une transformation régulière et progressive de la pâte de ciment en un bloc rigide. 
 (۷۷ െ ૛) 
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Figure 11 : Appareil de VICAT muni de l’aiguille avec une surcharge 
 
II.2.6.3. Resistance à la compression 
La résistance à la compression ሺɁ) est mesurée suivant la norme EN 196 1 est 
effectuée sur les éprouvettes géopolymère âgées de 28 jours et maintenues dans l’atmosphère 
ambiante du laboratoire. L’essai consiste à placer l’éprouvette sur le plateau d’une presse 
électro-hydraulique (M &ܱ, ݐݕ݌݁ 11.50, ܰ° 21), et  de la soumettre à une charge continue et  
progressive à la vitesse moyenne de 3 mm/min jusqu’à  l’écrasement.  Les  surfaces  des  
échantillons étant au préalable polies de façon à être parallèles, pour éviter les charges non 
uniformes. La résistance à la compression est le quotient de la charge maximale supportée par 
l’éprouvette au cours de l’essai par sa section initiale. Pour chaque formulation, la résistance 
obtenue est la moyenne des essais effectués sur cinq éprouvettes. En désignant par D  le 
diamètre (mesuré avec le pied à coulisse) de l’éprouvette cylindrique et par F la charge 
maximale qu’elle supporte jusqu’à la rupture,  į est calculée d’après la relation  (II-3) : 
 
઼ =  ૝૙૙૙×ࡲ
࣊ࡰ૛
 
  F en KN ;  D en m ;  Ɂ  en MPa 
 
(۷۷ െ ૜) 
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Chapitre III : RESULTATS ET DISCUSSION 
 
III.1. Caractérisation des matières premières utilisées 
III.1.1. Analyse granulométrique et surface spécifique 
Le traitement informatique des résultats nous donne la répartition des particules en 
fonction de leurs volumes occupés. Le logiciel assimile les grains à des sphères dont les 
valeurs des diamètres sont portées en abscisse. La figure 12 présente respectivement les 
volumes occupés par chaque classe de particules (courbe A) ainsi que les volumes cumulés 
(courbe B) du matériau MK (métakaolin). A l’aide de la courbe B, nous avons évalué le 
diamètre maximum correspondant à un volume cumulé de 10% (d10), 50% (d50) et 
de 90% (d90) du volume cumulé des particules. Les résultats obtenus sont indiqués dans le 
tableau  V. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 12 : Distribution granulométrique du métakaolin (MK). 
La courbe B présente une distribution moins étalée avec des diamètres compris dans 
l’intervalle 0,23െ  66 Ɋm et une distribution granulaire unimodale. La distribution 
granulométrique est fine avec une majorité de particules ayant moins de 16 Ɋm.                    
La distribution granulométrique d’un matériau est une propriété physique importante car elle 
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a un impact sur la réactivité du matériau (Diaz et al., 2010) : plus les particules sont fines, 
plus la réactivité de ce matériau est élevée. 
Tableau V : Caractéristiques granulométriques du métakaolin utilisé. 
ۻ܉ܜéܚܑ܉ܝ   ܌૚૙(Ɋܕ)  ܌૞૙ (Ɋܕ)  ܌ૢ૙ (Ɋܕ) 
ۻ۹  2,16 
 
9,95 
 
32,79 
 
La surface spécifique de MK, déterminée par la méthode BET est  de  20,5 mଶ/g.  
Celle-ci est relativement élevée comparativement à celle de certaines scories volcaniques qui 
varie entre 2,3 et  15,7 mଶ/݃ (Tchakoute et al., 2013). D’après les travaux de Kirschner et al. 
(2004), les surfaces spécifiques de nombreux matériaux aluminosilicates utilisés pour la 
synthèse des géopolymères varient entre 16 et 29 mଶ/g.  Ainsi, MK  peut présenter une bonne 
réactivité. 
La figure 12 et la valeur de la surface spécifique montrent qu’il existe une forte 
corrélation entre la distribution granulométrique et la surface spécifique: plus les particules 
d’un matériau ont une petite taille, plus leur surface spécifique est grande.   
III.1.2. Analyses chimiques 
Les résultats des analyses chimiques de la fraction argileuse (FA), du métakaolin (MK), de la bauxite (BX) et de la coquille d’huitre (CH) exprimés en pourcentage massique 
d’oxydes les plus stables sont rassemblés dans le tableau VI. La fraction argileuse a une 
quantité importante de silice (43,45 %) et d’alumine (37,6 %). L’oxyde de fer a un titre égal 
à (1,98 %), tandis que les autres oxydes sont présents avec des teneurs peu élevées. La perte 
au feu est de (13,8%). Cette valeur est voisine de celle de la kaolinite (13,9 %). Le rapport 
molaire SiOଶ/AlଶOଷ est égal à 1,96 ce qui indiquerait une forte teneur en kaolinite. Ce rapport 
est de 1,19  pour MK, ces deux oxydes qui  sont des ingrédients fondamentaux au cours de la 
géopolymérisation ont des teneurs importantes, ce qui est favorable pour le mécanisme de 
polycondensation. Fernandez-Jiménez et al. (2005a), ont suggéré qu’un matériau 
aluminosilicate réagit aisément en présence d’une solution alcaline, lorsque son rapport 
molaire SiOଶ/AlଶOଷ est inférieur à 4. 
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Les matériaux BX et CH contiennent respectivement comme oxydes majoritaires 
l’alumine (58,10%) et l’oxyde de calcium (74,73%), ce qui justifie leur choix comme source 
d’adjuvants minéraux.  
 
Tableau VI : Compositions chimiques des matériaux utilisés (P.F : perte au feu). 
 
 
III.1.3  Diffractométrie des rayons X 
La nature des phases cristallines présentes dans la fraction argileuse (FA), le métakaolin (MK), la bauxite (BX) et  la  coquille  d’huitre  (CH) a été déterminée par diffractométrie des 
rayons X (DRX) sur poudres désorientées. 
 Le dépouillement du diffractogramme des rayons X de la fraction argileuse  (Figure 13)  
permet de mettre en évidence la présence de: 
 
 
 ۽ܠܡ܌܍ܛ             ۴ۯ (%)    ۻ۹ (%)   ۱۶ (%)   ۰܆ (%) 
܁ܑ۽૛ ૝૜,૝૞ ૞૚,૝૟ 0,30 ૚.૙૙ 
ۯܔ૛۽૜ ૜ૠ,૟૙ ૝૚,ૠ૚ 0,19 ૞ૡ,૚૙ 
۴܍૛۽૜ 1,98 2,66 0,10 ૞,૞૝ TiOଶ 0,93 0,95 - 2,40 MnO  - - - MgO  - - - 
۱܉۽ 0,99 0,10 ૠ૝,ૠ૜ 0,08 KଶO 0,70 0,70 - - NaଶO 0,51 0,39 0,57 - SOଷ 0,06 - 0,11 0,07 PଶOହ  - - 0,17 CrଶOଷ ZrOଶ Clି SrO ZnO AsଶOଷ VଶOହ 
            0,01   
 
 
 
 0,04 
- 
- 
- 
- 
- 
- 
- 
 0,12 
 0,32 
 0,07 
 0,27 
- 
0 , 06 0,08 0,14 0,05 0,03 0,30 0 , 08 
۾۴ ૚૜,ૡ ૛.૙૜ ૛૜,૛૜ ૜૚,૟ૠ 
܂ܗܜ܉ܔ  100,07 100 100,01 99,77 
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- Kaolinite [܁ܑ૛۽૞ۯܔ૛(۽۶)૝],  dont  les  raies  sont  observées  à  (en  Å)  :  7,21;  1,49  ;  
3,58 ; 4,47 ; 4,37 ; 4,17 ; 3,88 ; 3,35 ; 2,56 ; 2,53 ; 2,49 ; 2,38 ; 2,33 ; 2,30 ; 2,19 ; 
2,12 ; 1,99 ; 1,97 ; 1,94 ; 1,89 ; 1,84 ; 1,82 ; 1,78 ; 1,68 ; 1,66 ; 1,62 ; 1,58 et 1,54          
(fiche ASTM 14-164) ; 
-  Quartz (܁ܑ۽૛), avec les raies à (en ǖ) : 3,35 ; 4,25 ; 2,12 ; 1,82 ; 2,45 ; 2,30 ; 2,12 ; 
1,99 ; 1,97 ; 1,78 ; 1,68 ; 1,66 ; 1,62 ; 1,54 ; 1,45  et 1,43  (fiche ASTM 5-490) ; 
- Illite ۹ܠାܡ [(܁ܑ૝ିܠۯܔܠ)۽૚૙ۯܔ૛ିܡ۴܍ܡ۷۷)(۽۶)૛],   avec les raies à (en ǖ): 9,96 ; 4,47 ; 
3,35 ; 4,99 ; 3,21 ; 2,53 ; 2,49 ; 2,45 ; 2,19 ; 1,99 ; 1,97 ; 1,66 ; 1,54 ; 1,45  et 1,43    
(fiche ASTM 9-343) ; 
- Lepidocrocite [ᢗ െ ۴܍۽(۽۶)], dont les raies sont à (en ǖ) : 3,35 ; 2,38 ; 2,86 ; 2,33 ; 
2,12 ; 1,94 ; 1,49 ; 1,58 ; 1,54 à 1,44  (fiche ASTM  8-98) ; 
- l’Anatase (܂ܑ۽૛) dont les raies sont à (en ǖ) : 3,58 ; 1,89 ; 2,38 et 1,68                  
(fiche ASTM 4-447). 
Ce diffractogramme montre que la fraction argileuse est constituée majoritairement de  
kaolinite. Le quartz, l’illite, la lepidocrocite et l’anatase sont dans de faibles proportions. 
 Le diffractogramme des rayons X de MK (Figure 13) permet de mettre en évidence la 
présence de minéraux tels que: 
- Illite ۹ܠାܡ [(܁ܑ૝ିܠۯܔܠ)۽૚૙ۯܔ૛ିܡ۴܍ܡ۷۷)(۽۶)૛],   raies à (en Å) : 10,19; 5,04; 4,48; 
4,38; 3,35; 3,08; 2,57; 2,38 et 2,29 (Fiche J.C.P.D.S : 43-685) ; 
- Quartz (܁ܑ۽૛) raies à 3,35 Å ; 4,26 Å et 2,29 Å (Fiche J.C.P.D.S : 5-490) ; 
- Anatase (܂ܑ۽૛) dont les raies sont à (en ǖ) : 3,58 ; 1,89 ; 2,38 et 1,68                  
(fiche ASTM 4-447) ; 
Ce diffractogramme montre  aussi des traces de kaolinite : ceci serait dû à une vitesse 
élevée de la montée en température (5°/min) ou de la durée de maintien au palier de 
cuisson lors de l’amorphisation de la fraction argileuse . L’on note aussi la disparition de 
la lepidocrocite et l’apparition d’une nouvelle phase cristalline : la Maghémite (઻ െ
۴܍૛۽૜), dont les raies sont à 2,28 et 1,82 Å (Fiche ASTM 13-534), car à 300°C nous 
avons la transformation suivante : 
 
 
 
૛۴܍۽۽۶                                   ઻െ ۴܍૛۽૜ + ۶૛۽        (Rollet  et al., 1972)    (۷۷۷ െ ૚) 
 
 ૜૙૙°۱ 
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Figure 13 : Diffractogrammes de rayons X de la fraction  argileuse (FA) et du métakaolin (MK) 
 Le diffractogramme de rayons X de BX (Figure 14) permet de mettre en évidence la 
présence de: 
- Gibbsite (ۯܔ(۽۶)૜) sous forme d’hydrargillite ½ (ۯܔ૛۽૜.૜۶૛۽),  avec des raies à           
(en ǖ) : 4,89 ; 4,40 ; 3,20 ; 3,34 ; 3,13 ; 2,46 ; 2,43 ; 2,39 ; 2,30 ; 2,25 ; 2,17 ; 2,06 ; 
2,00 ; 1,92 ; 1,81 ; 1,75 ; 1,69 ; 1,67 ; 1,61 ; 1,59 ; 1,46 ; 1,45 ; 1,42; 1,41; 1,39 et 1,36          
(Fiche J.C.P.D.S. 7-324) ; 
- Corindon (હെ ۯܔ૛۽૜), raies à (en ǖ) : 2,39; 2,17; 2,05; 1,75; 1,60 ; 1,41 et 1,38      
(Fiche J.C.P.D.S. 10-173) ; 
- Boehmite (હ െ ۯܔ૛۽(۽۶)૛), raies à (en ǖ) : 3,13; 2,31; 2,00; 1,75; 1,67; 1,45; 1,42; 
1,41; 1,39 et 1,36 (Fiche J.C.P.D.S. 5-190) ; 
- Magnétite (۴܍૜۽૝),  raies à (en ǖ) :4,89; 2,43; 2,17; 1,69; 1,60; 1,46                   
(Fiche J.C.P.D.S. 11-614). 
- Goethite (۴܍۽(۽۶)), raies à (en ǖ) : 2,72; 2,46; 2,43; 2,17; 1,69; 1,59                
(Fiche J.C.P.D.S. 17-536) ; 
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- Anatase (܂ܑ۽૛), raies à(en ǖ) : 2,43; 2,39; 2,31; 1,92; 1,69; 1,46; 1,45 et 1,36    
(Fiche J.C.P.D.S. 4-0477). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 14: Diffractogramme de rayons X de la bauxite (BX). 
 Le diffractogramme de rayons X de CH (Figure 15) montre qu’il n’est constitué que de la 
Calcite (۱܉۱۽૜), raies à (en ǖ) : 3,89; 3,05; 2,87; 2,50; 2,29; 2,10; 1,92; 1,8 ; 1,61; 1,60; 
1,53; 1,49; 1,43; 1,42 et 1,37 (Fiche J.C.P.D.S. 5-586). Ceci Laisse penser que le produit 
obtenu après traitement thermique de la coquille d’huitre est une calcite. 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 15 : Diffractogramme de rayons X de la coquille d’huitre (CH). 
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III.1.4.  Analyses thermiques  
Dans le but d’obtenir des informations complémentaires avec celles provenant de 
l’analyse minéralogique donnée par la diffraction des rayons X, les analyses calorimétriques 
différentielle (DSC) et thermogravimétrique (ATG) ont été effectuées sur la bauxite et sur la 
coquille d’huitre : 
 Bauxite 
 Les courbes d’analyses thermiques de la bauxite (BX) sont présentées par la figure 16. 
x Le thermogramme  de DSC de  BX  montre les quatre phénomènes thermiques suivants: 
- Un pic endothermique dont le maximum est à 90°C et qui correspond au départ de l’eau 
libre contenue dans BX ; 
- Un important pic endothermique dont le maximum se situe autour de 350°C qui 
correspond à la déshydroxylation de la gibbsite (Kloprogge et al., 2002) suivant l’équation (IIIെ 2) : 
                      ૛ۯܔ(۽۶)ଷ                                                                ۯܔ૛۽૜  +  ૜۶૛۽             (۷۷۷ െ ૛) 
- Un léger crochet endothermique observé à 380°C qui correspondrait au deuxième stade de 
la déshydroxylation de la gibbsite en boehmite, conformément à l’étude menée par 
Tchamba et al. (2008). Cette déshydroxylation se termine avant 400°C d’après les travaux 
de Kloprogge et al. (2002) qui ont montré que le maximum de température de 
déshydroxylation de la gibbsite se situe autour de 300െ 310°C et que pour des gibbsites 
cristallisées cette valeur augmente (350െ 380°C). Ainsi nous pouvons déduire que la 
gibbsite contenue dans notre matériau est cristallisée ; 
- Un pic endothermique autour de 520°C qui correspond à la déshydroxylation de la 
boehmite  (Kloprogge et al., 2002 ; Tchamba et al., 2008 ; Yusiharni et Gilkes, 2012) 
suivant l’équation (III െ 3) : 
 
                             હെۯܔ૛(۽۽۶)૛                                           ۯܔ૛۽૜  +  ۶૛۽                   ( ۷۷۷ െ ૜) 
 
 
૞૛૙°۱ 
૜૞૙°۱ 
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x La courbe thermogravimétrique de BX montre les deux accidents thermiques suivants: 
- La première vague qui débute autour de 200°C et dont le maximum se situe à 350°C, se 
termine à 380°C et correspond à la déshydroxylation de la gibbsite en boehmite (Tchamba 
et al., 2008 ; Yusiharni et Gilkes, 2012). Cet accident s’accompagne d’une perte de masse 
d’environ 27% ; 
- La deuxième vague qui se situe à 520°C est  très  faible,  et  correspond  à  la  
déshydroxylation de la boehmite (Tchamba et al., 2008 ; Yusiharni et Gilkes., 2012). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 16: Thermogrammes de DSC et d’ATG de BX. 
 
 Coquille d’huitre 
 Les courbes de DSC et d’ATG de CH sont représentées par la figure 17. 
x Le thermogramme de DSC  présente quatre accidents thermiques: 
- Le pic endothermique dont le maximum est à 150°C correspond au départ de l’eau libre ; 
- Le pic exothermique à 260°C correspond au départ de la matière organique ; 
- Le pic endothermique à 430°C correspond à la transformation de l’aragonite en calcite  
(Li et al., 2012) ; 
- Le pic endothermique dont le maximum se situe autour  de 830°C correspond  à  la  
décomposition de la calcite (Lee et al., 2008) suivant l’équation (III െ 4)  
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ૡ૜૙°࡯                                        ۱܉۱۽૜                                               ۱܉۽ +  ۱۽૛                         (۷۷۷ െ ૝)  
x Le thermogramme d’ATG de CH présente  une importante perte de masse (environ 43%) qui 
débute autour de 625°C  et se termine à850°C, qui  correspond à la décomposition de la 
calcite en oxyde de calcium (Lee et al., 2008 ; Li et al., 2012). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 17 Thermogrammes de DSC et d’ATG de CH 
 
Les informations obtenues sur les thermogrammes de DSC/ATG  corroborent bien 
celles obtenues sur les diffractogrammes de rayons X de la bauxite et de la coquille d’huitre. 
III.1.5. Spectrométrie Infrarouge à Transformé de Fourier 
Les spectres infrarouge à transformé de Fourier de la fraction argileuse (FA) et du 
métakaolin (MK) sont représentés sur la figure 18. 
 Pour  la  fraction  argileuse  (FA),  les  bandes  d’absorption  à  3688  cm-1 et 3619 cm-1 sont 
attribuées respectivement aux vibrations symétriques d’élongation des groupements OH  
libres de la surface externe et des vibrations d’élongation des groupements OH interne de la 
kaolinite (Mohammad et al., 2005 ; Bich et al., 2009 ; Tironi, 2012). Les bandes d’absorption 
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à 1113, 1024 et 998 cm-1 correspondent respectivement aux vibrations de déformation 
symétrique et asymétrique des liaisons Siെ O, Siെ  െ Si et Siെ െ Al (Kakali et al., 
2001 ; Mohammad et al., 2005). La vibration à 908 cm-1est attribuable à la déformation de la 
liaison Alെ OH dans la kaolinite (Saikia et al., 2010). Les bandes à 789 et 748                    
cm-1 correspondent aux différents modes de vibration de la liaison Siെ  െ Al୍୚ (où  Al  est  
tétracoordonné) dans la kaolinite. La bande à 640 cm-1 est attribuable à la vibration de la 
liaison Siെ  െ Si  dans la kaolinite (Bich, 2005 ; Saikia et al., 2010). Les  vibrations  à 523 
et à 456 cm-1 attribuables respectivement  aux déformations des  liaisons Si െ  െ Al୚୍ (où Al 
est hexacoordonné) et  Siെ  െ Si dans la kaolinite (Bich, 2005 ; Saikia et al., 2010). 
Après la calcination de FA, la transformation de la kaolinite en métakaolinite est 
confirmée par la disparition des bandes d’absorption à 1113, 1024, 998 et 908 cm-1 et  
l’apparition d’une large bande autour de 1044 cm-1 sur le spectre de MK, traduisant la 
présence des vibrations d’élongation asymétrique et symétrique des liaisons Siെ െ Al et Siെ  െ Si (Farmer, 1988), ainsi que la présence de la silice amorphe dans le métakaolin 
(Song, 2007). La disparition de la bande à 908 cm-1 après amorphisation de la kaolinite à 700 °C et l’apparition concomitante de la bande à 546 cm-1 (Al െ O,  Al  en  coordination  IV)  
est liée au changement de Al, du site octaédrique de la kaolinite en Al du site tétraédrique de 
la métakaolinite (Deepak et al., 1997).  La bande entre 789 et 776 cm-1 montre la présence des 
vibrations d’élongation de Al െ O en coordination VI. Cette bande est très faible sur le spectre IR de MK, ce qui montre qu’après la calcination de la kaolinite à 700 °C, la concentration de 
Al en coordination VI est diminuée au profit de celle en coordination IV et à cette 
température, le métakaolin atteint son degré de désordre maximal (Deepak et al., 1997 ; 
Elimbi et al., 2011). La bande à 456 et 429 cm-1 sur ces deux spectres IR sont attribuables à la 
présence des vibrations de déformation des liaisons Siെ  െ Si et Siെ െ Al (Mohammad et 
al., 2005).   
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Figure 18 : Spectres infra rouge de la fraction argileuse (FA) et du  métakaolin (MK). 
Les spectres infrarouges de la bauxite (BX) et de la coquille (CH) d’huitre sont 
représentés  par la figure 19. Il ressort de cette figure que : 
 Le spectre IR de la bauxite est subdivisé en trois domaines d’absorption : 
- Le premier domaine est constitué de quatre bandes d’absorption : 3617, 3523, 3442 et 
3368 cm-1, qui sont caractéristiques de la vibration des liaisons  െ H du groupement 
hydroxyle de la gibbsite (Kloprogge et al., 2002 ; Yusiharni et Gilkes, 2012), minéral de 
base de la bauxite. Ceci confirme les résultats montrés par la DRX et DSC/ATG ; 
- Le second domaine est constitué de trois bandes d’absorption situées autour de 1014,966 et 913 cm-1. Ces bandes d’absorption correspondent aux différents modes de 
vibration de déformation de la liaison  െ H de la molécule d’eau (Yusiharni et Gilkes, 
2012). D’après les résultats de la DRX  de la bauxite (Figure 16), la gibbsite présente 
dans la bauxite étudié est sous forme d’hydrargillite (½(AlଶOଷ. 3HଶO)),  donc hydratée, 
ce qui corrobore bien les résultats observés sur le thermogramme d’ATG qui a montré 
un accident endothermique à 90°C et justifie ainsi les différentes bandes d’absorption 
observé dans ce domaine ; 
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- Le troisième domaine qui va de 731 à 478 cm-1 est attribué aux vibrations d’élongation 
des liaisons  െ H (Al୚୍ െ  OH) du groupement hydroxyle de la gibbsite (Kloprogge et 
al., 2002). 
 Le spectre IR de la coquille d’huitre présente : 
- Une bande d’absorption à 2508 cm-1 attribuable à la vibration de liaison  െ O du COଶ (Derrick, 1999 ; Ahmari et Zhang, 2013) ; 
- Une bande à 1795 cm-1 qui correspond au mode de vibration interne de la liaison  C = O 
du groupement carbonate (COଷଶି) de CaCOଷ (Balmain et al., 1999 ; Lee et al., 2008 ; Li et 
al., 2012) ; 
- Les bandes d’absorption à 1394, 872 et 712 cm-1 sont caractéristiques respectivement aux 
modes de vibration d’élongation asymétrique de  െ O et  de  déformationdans  le  plan  et  
hors du plan des liaisons de valence  െ  െ O du groupement COଷଶି(Balmain et al ., 
1999 ; Lee et al., 2008 ; Li et al., 2012).  La bande à 712 cm-1 qui apparait en singulet est 
caractéristique de la calcite (Balmain et al., 1999 ; Lee et al., 2008), ce qui est en  accord 
avec les résultats observés sur le diffractogramme des rayons X de la coquille d’huitre 
(Figure 15) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 19 : Spectres infra rouge de la bauxite (BX)  et de la coquille d’huitre (CH). 
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III.2.Caractérisation des géopolymères 
III.2.1. Aspects des éprouvettes de ciments géopolymères 
Les géopolymères à base de métakaolin conservent la couleur de la matière première 
(Figure 20a) ; ceux obtenus après un ajout de bauxite tendent vers le rouge (Figure 20c) alors 
que ceux contenant de la coquille d’huitre tendent vers le blanc (Figure 20b). La variation des 
couleurs des géopolymères  est due à celles des adjuvants : bauxite (rouge) et coquille d’huitre 
(blanche). L’efflorescence le plus souvent observée sur certains matériaux géopolymères 
résulte de la cinétique de dissolution très lente des espèces aluminosilicates. Lorsque la 
vitesse de dissolution est lente, le COଶ de l’air pénètre dans la matrice du géopolymère et 
réagit avec les cations alcalis pour former le bicarbonate (efflorescence). Au contraire quand 
la vitesse de dissolution est rapide, le géopolymère durcit rapidement et le COଶ de l’air a des 
difficultés à pénétrer dans la matrice compacte du géopolymère (Criado et al. 2005). Ceci 
peut expliquer l’absence de l’efflorescence sur tous les géopolymères obtenus.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 20: Aspects des éprouvettes de ciments géopolymères : 
 (a = GP- MK; b = GP- MKCi ; c = GP-MKBi) 
a b 
c 
b 
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III.2.2. Analyses par diffractométrie des rayons X 
Les diffractogrammes de rayons X des géopolymères de formulations MK, MKB୧ , MKC୧  et MKB୧C୨ (i et j étant les pourcentages de bauxite et de coquille d’huitre 
ajoutés) sont illustrés par les figures 21 à 23. 
La figure 21 présente le diffractogrammes de BX et ceux des géopolymères de 
formulations MKB୧ ( i = 0, 20, 30).  Par  comparaison  avec  celui  à  base  de  MK (sans ajouts), 
les géopolymères MKB୧( i = 20, 30) montrent la présence des minéraux de la bauxite (BX) 
(gibbsite, corindon, anatase, boehmite, magnétite et goethite), ainsi que ceux initialement 
présents sur le diffractogramme du matériau MK. L’on remarque sur ces DRX  que l’intensité 
des phases cristallines des minéraux qui composent la bauxite augmente avec la quantité 
ajoutée. La faible dissolution de ces minéraux au cours du processus de géopolymérisation 
résulte de leur nature cristalline, ce qui corrobore l’assertion selon laquelle ce sont les phases 
amorphes qui réagissent au cours de la géopolymérisation (Zhang et al., 2004). Le corindon 
(Ƚ െ AlଶOଷ) très cristallisé et thermodynamiquement stable se dissout faiblement dans un 
milieu fortement basique (15M), tandis que l’alumine amorphe ou faiblement cristallisé est 
facilement dissous en milieu basique ((Huang et Han, 2011 ; Tchakouté et al 2012). Le gel 
géopolymère est traduit par la présence d’un dôme situé entre 22 et 42° (2ș) sur le 
diffractogramme des rayons X du géopolymère de formulation MK (Davidovits, 1991 ; Wang 
et al., 2005). La dissolution de la phase amorphe contenue dans le métakaolin et la formation 
des phases amorphes du géopolymère est confirmée par le déplacement de ce dôme sur les 
diffractogrammes MKBଶ଴ et MKBଷ଴ (Tchakouté et al.,2013).  L’intensité  de  ce  dôme  est  un  
peu plus importante sur le DRX  de ces derniers (Figure 21), ce qui montre que la matrice du 
géopolymère obtenu possède une plus grande proportion de phase amorphe. Cependant, ce 
changement n’est pas assez  visible à cause de la présence des phases cristallines de la 
bauxite. He et al., 2012 ont montré que la présence des phases cristallines dans la matrice 
géopolymère peut  baisser le degré de géopolymérisation ; ce qui laisserait penser que plus BX 
est ajouté, moins importante est la géopolymérisation. 
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Figure 21: Diffractogrammes de rayons X de BX et des géopolymères de formulations 
MKBi (i=0, 20, 30) 
La figure 22 présente les diffractogrammes de rayons X de CH et  ceux  des  
géopolymères de formulation MKC୧ ( i = 0, 20, 30). Pour les géopolymères  MKCଶ଴  et  MKCଷ଴ ,  les diffractogrammes montrent la présence de la calcite (provenant exclusivement 
de la coquille d’huitre) et de tous les minéraux initialement présents sur le diffractogramme 
du matériau MK , ce qui pourrait indiquer que ces derniers n’ont pas tous réagi au cours de la 
géopolymérisation. L’on observe aussi que l’intensité des pics de la calcite augmente avec le 
pourcentage de poudre de coquilles d’huitre ajoutée. Ceci est en accord avec les résultats 
obtenus par Yip et al. (2008a)  qui attribue cette augmentation à la faible dissolution de la 
calcite dans des solutions fortement basiques. Le dôme entre 20-40° (2ș)  initialement présent 
sur le DRX de MK (Figure 13) s’est légèrement déplacé vers des valeurs de 2ș élevé (22-45°) 
sur le DRX du géopolymère de formulation MK. Ce déplacement exprime la dissolution de la 
phase amorphe de l’aluminosilicate et la formation du gel géopolymère (Fernandez-Jiménez 
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et Palomo, 2005; Panias et al., 2007 ; Tchakouté et al., 2012a, 2012b). Des études antérieures 
ont montré que l’activation d’un d’aluminosilicate en présence d’un minéral riche en calcium 
peut conduire à la formation d’un gel C-S-H (Calcium silicate hydraté), d’un gel C-A-H 
(calcium aluminosilicate hydraté), d’un gel aluminosilicate (géopolymère) ou alors la 
formation simultanée de deux de ces gels. La coexistence des gels C-S-H/C-A-H ou C-S-
H/géopolymère dépend de la concentration de la solution alcaline utilisée, et peut avoir un 
impact positif sur la résistance à la compression (Alonso et Palomo, 2001a, 2001b ; Granizo 
et al., 2002 ; Buchwald et al., 2005 ; Wang  et  al., 2005 ;Yip et al., 2004, 2005, 2008a ; 
Bignozzi et al., 2012).  Etant donné qu’aucune nouvelle phase cristalline n’a été identifiée 
dans les géopolymères MKCଶ଴ et  MKCଷ଴ le calcium dissout aurait :   
- soit réagi avec le silicate pour former  un gel amorphe C-S-H (Yip et al., 2003) ou le gel 
C-A-S-H (Yip et al., 2008a). 
- soit formé un précipité cristallisé (Ca(OH)2) pouvant réagir avec CO32- pour régénérer du 
CaCO3) (Yip et al., 2008a). 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 22: Diffractogrammes de rayons X de CH et des géopolymères de formulations 
MKCi (i=0, 20, 30). 
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La figure 23 présente les diffractogrammes des rayons X des géopolymères de 
formulations MKB୧C୨ ൫i = 10, 20 ; j = 5, 10, 20൯.  Ces diffractogrammes montrent que les 
phases minérales issues du métakaolin, de la bauxite et de la coquille d’huitre sont toutes 
présentes. L’intensité des raies de ces minéraux  augmente avec la quantité de bauxite et de 
coquille d’huitre ajoutée. L’on note aussi que, les minéraux de la bauxite ont leurs raies plus 
résolues comparativement à celles de la coquille d’huitre. Ce qui précède montre que la 
coquille d’huitre réagit au cours de la géopolymérisation. 
 
 
Figure 23: Diffractogrammes de rayons X de BX, de CH et des géopolymères de 
formulations MKBiCj (i= 10, 20 ; j = 5, 10, 20). 
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III.2.3.Spectrométrie Infrarouge à Transformé de Fourier 
Les figures 24 à 26 présentent les spectres IR de MK , BX ,CH,  et  de  certains  
géopolymères.  
 Le spectre IR du géopolymère à base de MK (Figure 24) présente de larges bandes 
d’absorption à 3428 et 1679 cmିଵ correspondant respectivement aux vibrations d’élongation 
de la liaison – OH et de déformation des liaisons de valences െ െ H des molécules d’eau 
(Panias et al., 2007). Ces bandes sont totalement absentes sur le spectre de MK,  car  le  
métakaolin est obtenu par déshydroxylation du kaolin autour de 700°C. L’apparition de ces 
bandes dans les géopolymères est probablement due à la présence des molécules d’eau 
adsorbée à la surface du géopolymère ou piégées dans les cavités du réseau polymérique 
tridimensionnel (Fernandez-Jimenez et Palomo, 2005).  La  bande  d’absorption  à  3428 cmିଵ  
n’est plus clairement identifiée sur les spectres IR  des géopolymères MKBଶ଴ et  MKBଷ଴ .   En 
effet sur cette dernière se superposent les quatre bandes d’absorption situées entre 3617  et  3368 cmିଵ(Figure 24) et caractéristiques aux vibrations des liaisons – OH des 
groupements hydroxyle de la gibbsite. Ce qui précède montre que la bauxite ajoutée est 
dissoute faiblement au cours de la géopolymérisation, résultat qui est confirmé sur les 
diffractogrammes de rayons X des géopolymères MKBଶ଴ et MKBଷ଴  (Figure 21). Les bandes 
situées entre 1397െ 1423 (Figure 20) expriment la présence des vibrations d’élongation 
asymétrique et de déformation de la liaison  െ  െ O et traduisent ainsi la présence du 
sodium carbonate  responsable de l’efflorescence interne dans les géopolymères obtenus. La 
bande à 1044 cmିଵ sur le spectre de  MK, qui exprime la vibration d’élongation asymétrique 
des liaisons Siെ െ Si ou Siെ  െ Al s’est déplacée d’environ 60 cmିଵ vers  de  faibles  
nombres d’onde traduit ainsi la formation d’un gel aluminosilicate amorphe (Fernandez-
Jimenez and Palomo, 2005a ; Panias et al., 2007 ; Yunsheng et al., 2010). Le remplacement 
partiel du tétraèdre SiOସ par celui de AlOସ, pourrait être à l’origine cette diminution du 
nombre d’onde, ce qui crée un changement de l’environnement chimique autour de la liaison  Siെ O. Le nombre d’onde de la vibration de liaisons Siെ O ou Al െ O diminue généralement 
avec le rapport SiOଶ/AlଶOଷ  (Yunsheng et al., 2010 ; Huang et Han, 2012). Or ici il augmente 
de 21  cmିଵ pour le géopolymère de formulation MKBଶ଴  et MKBଷ଴ . Cette augmentation 
serait due à une diminution du degré de géopolymérisation consécutive à une augmentation du 
taux de Al en coordinence VI. Ceci est confirmé par la présence de la bande à 731cmିଵ 
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caractéristique de la vibration de la liaison Al୴୍ െ OH de la gibbsite, présente uniquement sur 
le spectre des géopolymère de formulation MKBଷ଴ .  
Les bandes d’absorption autour de 841, 856 et 863 cmିଵ présentes respectivement sur les 
spectres des géopolymèresMK, MKBଶ଴ , MKBଷ଴ , correspondent aux vibrations d’élongation 
de la liaison Siെ OH. Ce groupement silanol qui proviendrait de la présence des traces de 
kaolinite dans le métakaolin (Figure 13), se forme à la suite d’une réaction de  
polycondensation incomplète et a pour conséquence la diminution du degré de 
géopolymérisation (Yungsheng et al., 2010 ; Tchakouté et al., 2012). Les bandes  à 678, 665 
et 661cmିଵsur les spectres de tous les géopolymères expriment la vibration d’élongation 
symétrique de la liaison Siെ O et Al െ O, ce qui montre que l’aluminium en coordinence (VI) 
présent dans la métakaolinite s’est partiellement transformé en l’aluminium en coordinence (IV)  (Yunsheng et al., 2010). Les bandes à 545, 554, 555 cmିଵsont consécutives à la 
vibration symétrique de la liaison Si– O– Si et  Al– O– Si .    
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 24 : Spectres IR de BX, MK et des géopolymères de formulations MKBi (i=0 ; 20 ; 30) 
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La figure 25 présente les spectres IR de CH, MK et ceux des géopolymères de formulation MKC୧ (i = 0, 20, 30). Ces spectres présentent aussi des bandes d’absorption autour de 3428െ3374 cmିଵ et 1679െ 1640 cmିଵ  caractéristiques des vibrations d’élongation de la liaison – OH et de déformation des liaisons de valences െ െ H des molécules d’eau (Panias et 
al., 2007). On constate que les bandes d’absorption de la calcite sont présentes autour de 1428, 872 et  712 cmିଵdans les géopolymères de formulation MKCଶ଴ et MKCଷ଴, et leurs 
intensités augmentent avec le pourcentage d’ajout de coquilles d’huitre. Cette observation 
traduit l’augmentation de la quantité de calcite non dissoute  dans la matrice géopolymère, ce 
qui est en accord avec les résultats observés sur le diffractogramme de rayons X de ces 
produits (Figure 23).  Les bandes situées entre 1397 et 1428  cmିଵ sur  les  spectres  des  
géopolymères, traduisent la présence des vibrations d’élongation asymétrique et de 
déformation de la liaison  െ O du  carbonate  issus  de  la  calcite  et  du  sodium  carbonate  (NaଶCOଷ) (Fernandez-Jimenez and Palomo, 2005a ;Panias et al., 2007). Le déplacement du 
nombre d’onde caractéristique des vibrations des liaisons Siെ O et Alെ O sur le spectre de MK (1044 cmିଵ) vers un faible nombre d’onde (983 cmିଵ) sur le spectre des géopolymères 
traduit la formation du gel géopolymère (Fernandez-Jimenez and Palomo, 2005a ; Panias et 
al., 2007 ; Yunsheng et al., 2010).Les bandes d’absorption observées à 678, 664 et 681cmିଵsur les spectresdes géopolymères MK et MKC୧ expriment la vibration d’élongation 
symétrique de la liaison Siെ O et Al െ O, ce qui traduit le fait que  l’aluminium en 
coordinence (VI) présent dans le métakaolin soit partiellement transformé en l’aluminium en 
coordinence (IV) au sein des géopolymères (Yunsheng et al., 2010). Les bandes à 545, 542, 541 cmିଵ sont attribuées à la vibration symétrique de la liaison Si– O– Si et  Al– O– Si .    
 Les spectres IR des géopolymères de formulations MKB୧C୨ (Figure 26) présentent les 
bandes d’absorption autour de3617െ 3442, 1014െ 913 et 731 cmିଵ caractéristiques 
des différents modes de vibrations des liaisons – OH de la gibbsite. Les bandes 
d’absorption qui exprime les différents modes de vibration de la calcite sont aussi 
observées à 1400, 872 et 712 cmିଵ. L’intensité de ces bandes augmente avec la quantité 
de  bauxite et de coquille d’huitre ajoutée, ce qui montre que ces minéraux seraient 
faiblement dissous au cours de la géopolymérisation. 
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Figure 25 : Spectres IR de CH, MK et des géopolymères de formulations                  
MKCi (i=0 ; 20 ; 30) 
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Figure 26 : Spectres IR de BX, MK et des géopolymères de formulations                
MKBiCj (i = 10, 20 ; j = 5, 10, 20). 
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III.2.4. Microstructure 
Les figures 27 et 28 présentent les micrographes des géopolymères à base de  MK,  et 
ceux de formulations MKBଶ଴ , MKBଷ଴ , MKCଶ଴  , MKC30, MKBଵ଴Cହ , MKBଶ଴Cଵ଴  et MKBଶ଴Cଶ଴ . 
 Les micrographes des géopolymères obtenus par ajout de 0, 20 et 30 % en masse de 
bauxite (Figure 27a-c) au métakaolin sont assez homogènes. La microstructure du 
géopolymère à base de métakaolin (Figure 27a) est caractérisée par le gel géopolymère 
associé aux pores. L’ajout de 20% de bauxite permet la formation des aiguilles fibreuses, 
alors que pour 30 % d’adjuvant, ces aiguilles se tassent en formant de petits amas. Une 
porosité importante est ainsi observée (Figure 27b et c). Ceci peut s’expliquer par le fait que 
la bauxite ajoutée réagit faiblement et forme des micro-agrégats  après évaporation de l’eau 
libre. On peut aussi dire que l’ajout d’une quantité appropriée de bauxite implique la 
croissance de la phase amorphe dans les géopolymères obtenus. 
 Le micrographe du géopolymère obtenu par ajout de 20% de coquille d’huitre 
(MKCଶ଴  ) est d’un aspect très hétérogène (Figure 27d).  Cette microstructure montre des 
grains  de coquille  d’huitre dispersés dans le gel géopolymère. Pour le micrographe du 
géopolymère de formulation MKCଷ଴   , le matériau est assez compact contrairement à MKCଶ଴  .  
Toutefois, ce matériau présente aussi des pores, ce qui est une caractéristique des 
géopolymères. 
 Les micrographes des géopolymères obtenus par ajouts simultanés de bauxite et de 
coquille d’huitre sont représentés par la figure 28. L’on observe  des microparticules denses et 
hétérogènes, comportant des phases du gel géopolymère, de bauxite et de coquille d’huitre 
n’ayant pas réagi. La densification  de la microstructure augmente avec la quantité d’adjuvant 
incorporé, ce qui corrobore les résultats obtenus par la DRX de ces matériaux (Figure 24). Le 
micrographe géopolymère de formulation MKBଶ଴Cଶ଴ présente une quantité importante de 
phases de coquille d’huitre, ce qui traduit la faible dissolution de cet adjuvant en milieu 
fortement basique. 
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Figure 27 : Micrographes des géopolymères de formulations MK (a) ; MKB20 (b) ; 
MKB30 (c) ; MKC20 (d) ; MKC30 (e). 
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Figure 28: Microstructure des géopolymères de formulations MKB10C5(f) ; MKB20C10(g)  
MKB20 C20 ( h) 
 
III.2.4. Temps de début de prise 
La détermination du temps de début de prise  selon la norme EN 196െ 3 est effectuée 
sur les pâtes fraîches des  géopolymères maintenus à la température ambiante du 
laboratoire(24 ± 3°C). Les résultats obtenus sont consignés dans le tableau VIII (annexes 2) et 
la figure 29 présente leurs variations en fonction du pourcentage d’adjuvant incorporé.  Il 
ressort de cette figure que, tous les géopolymères  présentent des temps de prise relativement 
long : 195-420 min (MKBi) ; 195-485 min (MKCi) ; 440-522 min (MKBiCj). Pour chacune 
(f) (g) 
(h) 
Géopolymère Géopolymère 
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des formulations, le temps de début de prise augmente en fonction du pourcentage d’adjuvant 
incorporé. 
Le temps de prise est un phénomène important pour les liants hydrauliques et dépend 
en général de plusieurs paramètres: le type de matériau aluminosilicate, sa composition 
chimique, la finesse de ses particules ; de la concentration de la solution alcaline, du temps de 
malaxage,  de la vitesse de dissolution de Si et Al, de la température de traitement 
etc.(Hardjito et al., 2004, 2008 ; Rattanasak et Chindaprasirt, 2009 ; Hanjitsuwan et al., 
2012).  D’après  les  travaux de  De Silva  et  al.  (2007)  et  de  Provis  et  al.  (2007),  le  temps  de  
prise augmente avec le rapport SiOଶ/AlଶOଷ dans le matériau aluminosilicate de départ et 
diminue lorsque ce rapport diminue (AlଶOଷ élevé). D’après les travaux de Diaz et al. (2010), 
les composés aluminosilicates ayant une phase amorphe se dissolvent plus aisément que ceux 
ayant majoritairement des phases cristallisés au cours de la première étape de la 
géopolymérisation (Tchakouté, 2013). La  bauxite  utilisée  comme  adjuvant  dans  les  
géopolymères de formulations MKB୧ étant  cristallisée  se  dissout  faiblement  dans  la  solution  
alcaline. Ainsi la présence de ses phases dans les géopolymères a pour effet de diminuer la 
phase amorphe, ce qui retarde la prise. 
Pour les géopolymères de formulations MKC୧ (Figure 29b), le temps de début de prise 
augmente avec la quantité de coquille d’huitre ajoutée. La faible solubilité de la calcite (CaCOଷ) contenue dans les coquilles d’huitre ne rend pas aisée leur dissolution dans la 
solution alcaline. Yip et al. (2008a, 2008b) ont montré que l’effet de l’ajout d’une source de 
calcium au cours de la géopolymérisation dépend de sa cristallinité et de la concentration de la 
solution alcaline. Lorsque la calcite est utilisée comme source de calcium en présence d’une 
solution fortement basique, elle va plutôt  précipiter en Ca(OH)ଶ au lieu de se dissoudre 
(Rattanasak et al., 2011).  En  effet,  la  présence  de  Calcium  affecte  le  processus  de  
géopolymérisation par la formation de sites de nucléation supplémentaires pour 
l’aluminosilicate: une partie des complexes [Al(OH)ସ]ିet [SiO(OH)ଷ]ି  formés précipitent 
avec le calcium au lieu de former uniquement le gel géopolymère, ce qui allonge le temps de 
début de prise (Tchakouté, 2013). 
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Figure 29: Temps de début de prise des géopolymères de formulations MKBi (a) ;   
MKCi (b) ; MKBiCj (c) 
 
III.2.5. Retrait linéaire 
Le retrait linéaire observé sur les éprouvettes de géopolymères mesure la diminution 
de la longueur de l’éprouvette due au départ de l’eau contenue dans le matériau. En effet, si 
l’excès d’eau contenue dans le gel géopolymère n’est pas consommé pendant le processus 
d’hydratation, l’eau libre va se répandre à l’extérieur du produit de synthèse après quelques 
temps. En raison de la taille moléculaire considérable de l’eau, sa diffusion hors du 
géopolymère peut laisser des pores, ce qui va induire des craquelures dans les géopolymères 
(Figures 27a, 27c et 28f).  La perte d’une quantité importante d’eau par évaporation induit 
également le rétrécissement des éprouvettes (Yip et al., 2005 ; Temuujin et van Riessen, 2009, 
Tchakouté et al., 2013b). Les  résultats  du  retrait  linéaire  des  géopolymères  élaborés  sont  
(a) (b) 
(c) 
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donnés dans le tableau IX (annexe 2), et la figure 30 présente ses variations en fonction de  
l’âge des éprouvettes. Il ressort que le retrait linéaire diminue avec la quantité de bauxite et/ou 
de coquille d’huitre ajoutée. L’ajout de ces deux adjuvants empêche la création d’une porosité 
capillaire élevée, ce qui diminue la cinétique de la réaction d’hydratation au sein du 
géopolymère. De plus les adjuvants incorporés dans le métakaolin ne participent pas 
totalement à la géopolymérisation. Ils se comportent comme des dégraissants qui comblent les 
vides et les pores laissés dans la matrice géopolymère par le départ de l’eau. Ainsi,  la 
présence des adjuvants ralentit la contraction de l’éprouvette et par conséquent  le retrait 
linéaire. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 30: Retrait linéaire des géopolymères de formulations MKBi (a) ;MKCi (b) ; 
MKBiCj (c) 
(a) (b) 
(c) 
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III.2.6. Résistance à la compression 
Les résultats de la résistance à la compression sont consignés dans le tableau XII 
(annexe 2). La figure 31 présente les variations de la résistance à la compression des 
géopolymères en fonction du pourcentage d’adjuvant incorporé. La résistance à la 
compression varie entre 38 et 57 MPa pour les géopolymères MKBi, et de 38 à 58 MPa  pour 
ceux de formulation MKC୧ . Il ressort de la figure 31a que, la résistance à la compression des 
géopolymères MKB୧ augmente légerement jusqu’à 20% de bauxite ajoutée (57MPa), puis 
diminue lorsque 30% de bauxite est ajoutée (51MPa). Cette  diminution  serait  due   à  la  
formation de l’aluminium hexacoordonnée au sein de la matrice géopolymère (Tchakouté et 
al., 2013). Il en est de même pour les géopolymères de formulations MKC୧ (Figure 31b) dont 
la résistance à la compression augmente considérablementt après incorporation de 20% de 
coquille d’huitre (58 MPa) ; au délà, une diminution est observée. Cette diminution serait due 
à la regression de la phase amorphe consécutive à l’augmentation de la phase cristalline 
provenant de la coquille d’huitre. Tchakouté et al.(2012)  ont utilisé la relation suivante           
( rélation III - 5) pour expliquer l’effet des adjuvants minéraux sur la résistance à la 
compression et décrire leur comportement dans la matrice géopolymère :   
܆ =  ۴ܑ െ ۴૙
۴૙
× ૚૙૙                                                      (۷۷۷ െ  ૞)  
 
X : Pourcentage de contribution de l’adjuvant,  
F0 : Résistance à la compression du géopolymère de formulation MK,  
Fi : La résistance à la compression du géopolymère obtenu par ajout d’un certain 
pourcentage d’adjuvant. 
L’augmentation du taux de bauxite  jusqu’à 10 et 20% dans les géopolymères  donne 
les valeurs de pourcentage d’augmentation de la résistance à la compression respectivement 
de 26,4 % et 43,4 %  alors qu’à 30% cette contribution baisse à 28,7. Cette tendance est la 
même pour les géopolymères obtenus par ajout de 10, 20 et 30% de coquille d’huitre pour 
lesquelles on obtient respectivement 41,1%  45,6%  et 35,3%.  Ce qui précède montre que 
l’incorporation d’un certain pourcentage de bauxite ou de coquille d’huitre à MK contribue 
significativement à l’augmentation de la résistance à la compression des ciments 
géopolymères  élaborés.  L’activation  des  aluminosilicates  en  présence  d’une  source  de  
calcium  avec une solution alcaline fortement concentré (pH ޓ14), fait croitre la résistance à la 
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compression des géopolymères obtenus, et au-delà de 20%, cet ajout devient désavantageuse 
(Alonso et Palomo, 2001 ; Granizo et al., 2002 ; Yip et al., 2004, 2005,2008a, 2008b). Etant 
donné que les minéraux issus des adjuvants sont cristallisés et donc faiblement dissous au 
cours de la géopolymérisation, ces derniers vont se comporter comme des micro agrégats ; ce 
qui contribue à rendre la matrice géopolymère compacte, d’où l’augmentation des 
caractéristiques mécaniques. Au-delà d’un certain pourcentage d’adjuvant, la quantité de 
phase cristalline fait diminuer la prédominance du gel géopolymère, d’où une baisse de la 
résistance à la compression. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Figure 31: Résistance à la compression des géopolymères de formulations MKBi (a) ; 
MKCi (b) ; MKBiCj (c)
(a) (b) 
(c) 
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Conclusion générale et perspectives 
Cette étude a consisté à effectuer la synthèse de ciments géopolymères à base de 
métakaolin en y incorporant la bauxite et la coquille d’huitre comme adjuvants minéraux, 
dans le but d’optimiser les propriétés des produits de synthèse. Les résultats obtenus  montrent 
que : 
x L’addition d’une quantité modérée (jusqu’à 20% en masse) de bauxite ou de coquille 
d’huitre a des effets bénéfiques sur la résistance à la compression des géopolymères ; 
x Une addition excessive de l’un ou de l’autre adjuvant (> 20%  en masse) fait baisser 
la résistance à la compression. Ceci est dû probablement soit à un faible degré de 
réaction consécutif à l’augmentation de la quantité d’adjuvant non dissous dans la 
matrice géopolymère, soit à la présence l’aluminium en coordinence VI apporté par la 
bauxite qui n’a pas réagi au cours de la synthèse ;   
x La présence des adjuvants au sein de la matrice géopolymère diminue la formation 
des pores, ce qui  fait baisser le retrait linéaire. 
x Le temps de début de prise des ciments géopolymères augmente avec la quantité de 
bauxite et/ou de coquille d’huitre ajoutée, ce qui peut être attribué à la diminution de 
la quantité de phase amorphe. 
Cette étude montre que la bauxite et la coquille d’huitre, utilisées en quantité modérée 
(൑ 20% en masse) comme adjuvants améliorent certaines caractéristiques des géopolymères à 
base de métakaolin. Cependant beaucoup reste encore à effectuer pour une meilleure 
compréhension du rôle exact joué par ces adjuvants dans le gel géopolymère.  
Pour la suite de nos travaux, nous comptons : 
- Améliorer la réactivité du métakaolin en étudiant la variation de la vitesse de montée en 
température au cours  de la calcination du kaolin 
- Amorphiser la bauxite avant son utilisation, ceci peut être pour augmenter sa réactivité ; 
- Etudier le comportement thermique des géopolymères obtenus avec ces adjuvants ; 
- Etudier l’influence des adjuvants utilisés sur d’autres propriétés des géopolymères telles 
que la porosité, le pourcentage d’absorption d’eau, la masse volumique et la stabilité 
thermique. 
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Four électrique programmable 
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Annexe 2 : Résultats 
Tableau VII : Temps de début de prise 
Formulation MK MKBଵ଴ MKBଶ଴ MKBଷ଴ 
Temps de début de 
prise (min.) 
195 235 270 420 
  
Formulation MK MKCଵ଴ MKCଶ଴ MKCଷ଴ 
Temps de début de 
prise (min.) 
195 330 383 485 
   
Formulation MK MKBଵ଴Cହ MKBଶ଴Cଵ଴ MKBଶ଴Cଶ଴ 
Temps de début de 
prise (min.) 
195 440 476 522 
 
Tableau VIII: Retrait linéaire des géopolymères élaborés 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Formulation R୐଻ R୐ଵସ R୐ଶଵ R୐ଶ଼ MK  0,32 0,56 0,62 0,76 MKBଵ଴  0,31 0,50 0,70 0,83 MKBଶ଴ 0,19 0,22 0,36 0,36 MKBଷ଴ 0,19 0,22 0,32 0,34 
  MK 0,32 0,56 0,62 0,76 MKCଵ଴ 0,07 0,39 0,39 0,39 MKCଶ଴ 0,07 0,07 0,20  0,20   MKCଷ଴ 0,03 0,12  0,17  0,17   
  MK 0,32  0,56 0,62 0,76 MKBଵ଴Cହ 0,28  0,53 0,68 0,78 MKBଶ଴Cଵ଴ 0,14 0,21 0,31 0,36 MKBଶ଴Cଶ଴ 0,17  0,21  0,24  0,35 
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Tableau IX : Résistance à la compression des géopolymères élaborés 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Formulation MK MKBଵ଴ MKBଶ଴ MKBଷ଴ 
Résistance à la 
compression (MPa) 39,76 50,26 57,01 51,16 
  
Formulation MK MKCଵ଴ MKCଶ଴ MKCଷ଴ 
Résistance à la 
compression (MPa 39,76 56,10 57,90 53,78 
  
Formulation MK MKBଵ଴Cହ MKBଶ଴Cଵ଴ MKBଶ଴Cଶ଴ 
Résistance à la 
compression (MPa 39,76 42,08 49,71 52,60 
